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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden keramische Schwi@dmme hinsichtlich ihrer
Anwendbarkeit als Kolonneneinbauten grundlegend charakterisiert. Ziel der
Arbeit war es ebenfalls zu iiberpriifen, ob das Verhalten der Schwamme mit
fiir herkdbmmliche Kolonneneinbauten entwickelten Korrelationen beschrie-
ben werden kann. Variationsparameter der Schwidmme waren Porengrofe,
Porositit und Packungselementhohe.

In einem ersten Teil wurde die als charakteristische Linge der Schwiamme
verwendete spezifische Oberfliche mittels Volumenbildauswertung bestimmt
und mit den morphologischen Kenngréf8en Porositit, Fenster- und Steg-
durchmesser iiber ein Modell aus einer raumfiillenden Anordnung geometri-
scher Korper verkniipft. Dazu wurden Literaturmodelle evaluiert und in ihren
Koeffizienten an die Messdaten fiir Schwidmme angepasst.

Der zweite Teil der Arbeit beinhaltet eine umfassende Charakterisierung
der fluiddynamischen KenngroBen Fliissigkeitsinhalt, feuchter Druckverlust
und Betriebsbereich mit dem Testsystem Wasser — Luft. Fiir die meisten
Schwammtypen wurde ein fiir Kolonneneinbauten vergleichsweise kleiner
Betriebsbereich gefunden, der hauptsichlich auf eine erschwerte Drainage am
unteren Ende der Packung zuriickgefiihrt werden konnte. Eine Schwammpa-
ckung mit konischem Auslauf-Element wies demzufolge einen deutlich
erweiterten Betriebsbereich auf. Der Fliissigkeitsinhalt lag vergleichsweise
hoch, der feuchte Druckverlust im fiir Kolonneneinbauten zu erwartenden
Bereich. Im Vergleich mit Korrelationen aus der Literatur konnte der Ansatz
von Engel das fluiddynamische Verhalten der Schwidmme hinreichend gut
vorhersagen.

Bei den anschlieBenden Messungen der Verweilzeitverteilung der Fliissig-
keit konnte festgestellt werden, dass je nach Schwammtyp sowohl Totvolu-
mina als auch starke Riickvermischung und Riickstromungen auftreten.
Erstere fithren zu einem vergleichsweise groBen, letztere zu einem ver-
gleichsweise kleinen Betriebsbereich. In Schwammtypen mit hohem stati-
schem Fliissigkeitsinhalts ist dieser kein reiner Haftfliissigkeitsinhalt, sondern
wird im Betrieb teilweise durchstromt.

Die Messungen zum Stoffiibergang bei Absorption und Desorption stellen
den dritten Teil der vorliegenden Arbeit dar. Untersucht wurden die Kenngro-
Ben effektive Phasengrenzfliche sowie gas- und fliissigseitiger Stoffiiber-
gangskoeffizient mit den Testsystemen Luft/CO, — Natronlauge (Absorption)
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Zusammenfassung

sowie Luft — Wasser/CO, (Desorption). Hierbei kam es zu groBeren experi-
mentellen Inkonsistenzen aufgrund der sich einstellenden unterschiedlichen
Benetzungszustinde und der bereits erwdhnten Fehlverteilung der Fliissigkeit
tiber die Packungshohe. Aus einer umfassenden Auswertung der Daten mit
verschiedenen Ansitzen gelang es, Werte fiir die effektive Phasengrenzfliche
sowie die GroBenordnung der Stoffiibergangskoeffizienten zu ermitteln.

In einem anschlieBenden Vergleich mit Korrelationen aus der Literatur
konnte fiir verschiedene Korrelationen eine partielle Ubereinstimmung mit
den Messdaten gefunden werden. Eine Korrelation, die alle Kenngréfen mit
der gleichen Giite beschreibt, konnte nicht ermittelt werden. Hinsichtlich der
den Korrelationen zugrundeliegenden Annahmen war ein Riickschluss auf die
Stromungsformen in der Schwammstruktur moglich. So stromt in der zwei-
phasigen Durchstromung das Gas als Rohrstromung und die Fliissigkeit in
Strahnen mit stagnierenden Bereichen und Tropfen analog zur Stromungs-
form in anderen Monolithen.

Generell wurde fiir alle bestimmten Kenngrof3en der Schwiamme eine grof3e
Streuung der Messwerte mit den Schwammtypen gefunden. Vergleicht man
jedoch die der Literatur entnommenen Korrelationen untereinander, so ist
auch in deren Vorhersagen eine Variation iiber mehrere Grof3enordnungen zu
finden. Eine universelle Korrelation fiir Schwamme und herkdmmliche
Kolonneneinbauten konnte daher nicht gefunden werden. Die Entwicklung
einer nur fiir Schwidmme tauglichen Korrelation erscheint hinsichtlich der
Vielzahl an vorhandenen Korrelationen und der wenigen existierenden
Messdaten als nicht sinnvoll.

Das potentielle Einsatzgebiet von keramischen Schwimmen in Trennko-
lonnen bleibt nach dem momentanen Stand des Wissens auf Nischenanwen-
dungen wie die Reaktiv-Rektifikation oder hochkorrosive Systeme be-
schriankt, bei der die kontinuierliche Feststoffstruktur und das keramische
Material von Vorteil sind.
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Abstract

In the present work, a basic characterization of ceramic sponges concerning
their applicability as column internal was performed. An additional aim of
this work was to verify whether the sponge behavior could be described with
correlations developed for state-of-the-art column internals. Varied parame-
ters of the sponges were porosity, pore size and packing element height.

In the first part, the specific surface area used as characteristic length of the
sponges was determined by volume image analysis and correlated with the
morphological parameters porosity, face and strut diameter using a model of
space-filling geometric bodies. Models from literature were evaluated for
this purpose and their coefficients were adapted to the measured data
for the sponges.

The second part of this work consists of a thorough characterization of the
hydrodynamic parameters, i.e. liquid holdup, wet pressure drop and operation
range, tested with the system air — water. Most of the sponge types exhibit a
narrow operation range compared to other column internals, which is mainly
due to a drainage problem at the lower end of the packing. A sponge packing
with cone-shaped bottom therefore shows a much broader operation range.
The measured holdup values were comparably high and the wet pressure drop
was within the range expected for column internals. Among correlations in
literature, the correlation of Engel was able to predict the hydrodynamic
sponge behavior sufficiently.

The measurements of the residence time distribution of the liquid phase
revealed dead spaces as well as backmixing and recycling flow depending on
the sponge type investigated. The former lead to a comparably wide and the
latter to a comparably narrow operation range. In sponge types with a high
static liquid holdup the latter is not truly static but becomes part of the dy-
namic holdup when operation starts.

The third part of this work comprises the measurements of mass transfer
during absorption and desorption. Effective interfacial area as well as gas and
liquid side mass transfer coefficients were investigated with the test systems
air/CO, — caustic soda solution in the case of absorption and air — water/CO,,
in the case of desorption. Experimental inconsistencies were observed for
these measurements due to different wetting and the already mentioned liquid
maldistribution over the packing height. A thoroughly performed data evalua-
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Abstract

tion with different approaches enabled the determination of values for the
effective interfacial area and the range of the mass transfer coefficients.

The comparison of measured data with correlations from literature led to a
partial agreement for different correlations. A correlation describing all mass
transfer characteristics with the same accuracy could not be found. A conclu-
sion concerning the flow patterns in the sponge was possible considering the
assumptions on which the correlations base. In two-phase flow the gas
exhibits pipe flow and the liquid flows in rivulets with areas of stagnation and
droplets in analogy to the flow patterns in other monoliths.

In general a broad variation of measured values with the sponge type was
observed for all characteristics investigated. At the same time, the predictions
of correlations from literature vary over several orders of magnitudes when
compared to each other. Therefore a universally applicable correlation for
sponges and state-of-the-art column internals could not be identified. The
development of a new correlation exclusively applicable to sponges seems not
reasonable due to the multitude of existing correlations and the few experi-
mental data available.

The potential field of application for ceramic sponges in separation col-
umns to the actual state of knowledge will be limited to special applications
like reactive rectification or highly corrosive systems, where the continuous
solid matrix and the ceramic material are of advantage.
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1 Einleitung

Die Trennung von Stoffgemischen zidhlt zu den wichtigsten verfahrenstechni-
schen Grundoperationen. Viele Forschungsarbeiten widmen sich daher der
Auslegung von Gas-Fliissig-Kontaktapparaten zur Stoffiibertragung und der
Verbesserung des Stoffiibergangs in diesen Apparaten durch trennwirksame
Einbauten. Die Entwicklung solcher trennwirksamer Einbauten begann mit
Boden und einfachen Kugel- und Zylinderschiittungen und verlief iiber die
ersten Fillkorper und Gitterfiillkdrper hin zu den Blech- und Gewebepackun-
gen. Spiter kamen die Hochleistungspackungen und Fiillkorper der dritten
Generation mit durchbrochener Oberfldache und gezielter Stromfiithrung fiir
die Fliissigkeit und das Gas auf. Das Ziel dieser Entwicklung war stets, bei
geringem Druckverlust eine groBle Austauschoberfliche fiir den Stoffiiber-
gang zu schaffen und damit eine gro3e Effizienz der Packung hinsichtlich des
tibergegangenen Stoffstroms pro Packungsvolumen zu erzielen. Als Werk-
stoffe fiir trennwirksame Einbauten kommen Metall, Kunststoffe und Kera-
miken zum Einsatz. Fiillkorper sind meist in allen drei Materialien in ver-
schiedensten Formen erhiltlich, wihrend der GroBteil der Packungen nur aus
metallischen Werkstoffen hergestellt wird.

Fiir die Auslegung von Gas-Fliissig-Kontaktapparaten und ihren Einbauten
wird eine Reihe von Kenngréen verwendet, die eine zuverlidssige Vorhersage
der Trennleistung ermoglichen soll. Hierzu zdhlen vor allem die gas- und
fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten sowie die effektive Phasengrenz-
flache. Dariiber hinaus sind meist der Fliissigkeitsinhalt und der Druckverlust
von Interesse, sowie die Betriebsgrenzen des Kolonneneinbaus. Oftmals wird
der Stoffiibergang als Funktion des Fliissigkeitsinhaltes beschrieben. Fiir
Stoffsysteme, die anféllig fiir Fouling sind, ist ebenfalls wichtig, ob es nen-
nenswerte Totzonen in der fliissigen Phase gibt und welche Stromungsform
die Fliissigkeit und das Gas in der Packung annehmen.

Als Kolonneneinbauten eignen sich auch monolithische Strukturen mit
zweil kontinuierlichen Phasen. Meist findet man sie jedoch in der Reaktions-
technik als Wabenkorper-Monolithen, die aus keramischen Materialien
extrudiert und mit einem Katalysator beschichtet werden. In diesen Monolit-
hen werden Gas und Fliissigkeit in Kanilen gefiihrt, so dass es innerhalb des
Monolithen zu keinem Queraustauch zwischen den Kanilen kommen kann.
Bei keramischen Schwidmmen handelt es sich hingegen um monolithische
Strukturen, die diesen Queraustausch ermoéglichen konnen. In Schwimmen
wird die kontinuierliche feste Phase in Form einer Netzstruktur von einer
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1 Einleitung

kontinuierlichen Hohlraumphase durchdrungen, die durchstrombar ist und
damit den Queraustausch ermoglicht. Sie stellen daher eine als Kolonnenein-
bau denkbare Struktur dar.

Schwammstrukturen zeichnen sich durch eine hohe Porositit im Vergleich
zu anderen keramischen Kolonneneinbauten wie beispielsweise Fiillkorper-
schiittungen aus. Dariiber hinaus besitzen sie zugleich eine nennenswerte
spezifische Oberfldche. Diese Eigenschaften machen sie auch fiir eine Reihe
von anderen Anwendungen in der Verfahrenstechnik interessant. Insbesonde-
re in Fillen, in denen die kontinuierliche Feststoffstruktur einen weiteren
Vorteil darstellt, da sie eine verbesserte Warmeabfuhr gewihrleistet oder das
Aufbringen eines Katalysators ermoglicht, konnten keramische Schwimme
von Interesse fiir den Einsatz in thermischen Trennkolonnen sein. Zu diesen
Fillen zdhlt unter anderem die Reaktivrektifikation. Des Weiteren sind
Schwidmme aufgrund ihrer chemischen Bestindigkeit fiir korrosive Systeme
sowie aufgrund ihres inerten Charakters fiir reaktive Systeme von Interesse.

Ihre erste Anwendung fanden keramische Schwamme in der GieBereitech-
nik als Metallschmelzen-Filter zur VergleichmédBigung des Schmelzenstroms
und Entfernung von Einschliissen (Adler und Standke, 2003). Aufgrund ihres
geringen Gewichtes und ihrer guten Stabilitit finden sie auch in der Leicht-
bautechnik oder als Knochenersatzwerkstoffe Anwendung sowie als Schall-
dimpfer (Adler und Standke, 2003) oder auch als Isolierung (Gibson und
Ashby, 2001). In der Verfahrenstechnik kamen keramische Schwimme
bislang meist als Katalysatortriger (Twigg und Richardson, 2002, 2007,
Reitzmann et al., 2006; Giani et al., 2005), Partikelfilter (Ziircher et al.,
2008, 2009) oder Porenbrenner (Djordjevic et al., 2008) zum Einsatz.

Im Rahmen einer DFG-Forschergruppe, in der auch dieses Projekt angesie-
delt ist, werden am Karlsruher Institut fiir Technologie verschiedene Anwen-
dungspotentiale der Schwidmme erforscht. Dariiber hinaus wird in grundla-
genorientierten Arbeiten eine umfassende Charakterisierung der thermischen,
mechanischen und apparatetechnischen Kenngrof3en angestrebt. Dazu geho-
ren auch die Eigenschaften der Schwiamme in der Durchstrémung mit einer
oder mehreren Phasen, wie fiir die Wirmeiibertragung von Dietrich et al.
(2011) durchgefiihrt.

1.1 Ausgangspunkt der Untersuchungen

Ausgangspunkt der vorliegenden Arbeit war eine sehr diirftige Datenlage zur
mehrphasigen Durchstromung von Schwammstrukturen in der Literatur. Im



1.1 Ausgangspunkt der Untersuchungen

Gegensatz zu anderen moglichen Anwendungsgebieten keramischer
Schwimme sind hierzu nur wenige Arbeiten zu finden.

Fiir die einphasige Durchstromung fester Schwimme finden sich viele
Arbeiten zum trockenen Druckverlust. Eine gute Ubersicht hierzu liefert die
Arbeit von Edouard et al. (2008a), der die in der Literatur vorhandenen
Druckverlustkorrelationen zusammenfasst. Der Einsatz von Schwidmmen als
Wirmeiibertrager in der einphasigen Durchstromung ist das Thema der
Arbeiten von Boomsma et al. (2003) sowie Mahjoob und Vafai (2008). Sie
beschiftigen sich ebenfalls mit der Modellierung des Warmeiibergangs, meist
auch in Kombination mit dem Druckverlust, der fiir die Wirmeiibertragung
ebenfalls von Bedeutung ist. Die Arbeit von Boomsma et al. zielt dabei
auf eine kompakte Bauform durch die effektive Wirmeiibertragung in
Schwdmmen ab.

Fiir die Charakterisierung der Schwamme als Katalysatortrdager ist neben
dem Druckverlust auch der Wirme- und Stoffiibergang von Bedeutung. Eine
Reihe von Arbeiten aus dem Bereich der Katalyse zielt daher zunichst auf
diese Grofen ab. So untersuchen Peng und Richardson (2004) den Wirme-
libergang sowie Richardson et al. (2003) den Wirme- und Stoffiibergang,
jeweils in der einphasigen Durchstromung. Der Stoffiibergang vom Gas an
den Feststoff in der einphasigen Durchstromung ist auch Thema der Arbeiten
von Groppi et al. (2007) sowie Incera Garrido et al. (2008) und Incera
Garrido und Kraushaar-Czarnetzki (2010). Die in diesen Arbeiten entwi-
ckelten Korrelationen sind jedoch nicht auf die mehrphasige Durchstromung
tibertragbar, da es sich hierbei um den Stoffiibergang zwischen dem Fluid und
der Schwammoberflache handelt. In der mehrphasigen Durchstromung fiir
den Einsatz in Kolonnen ist jedoch der Stoffiibergang zwischen den beiden
durchstromenden Phasen von Bedeutung.

Dartiber hinaus sind in der Literatur einige Arbeiten zu Schwidmmen in der
mehrphasigen Durchstromung zu finden. Eine weitere Diskussion der im
Folgenden vorgestellten Arbeiten erfolgt nochmals in den jeweiligen Kapi-
teln, insbesondere hinsichtlich der Modellierung.

Verschiedene Arbeiten von Stemmet et al. beschiftigen sich dabei mit der
Fluiddynamik und dem Stoffiibergang von metallischen Schwammen bei der
mehrphasigen Durchstromung in Gleich- und Gegenstrom. In der ersten
Arbeit (Stemmet et al., 2005) widmen sich die Autoren dem statischen und
dynamischen Fliissigkeitsinhalt von Schwimmen mit vier verschiedenen
Porenzahlen und konstanter Porositidt sowie dem Flutverhalten im Gegen-
strom bei verschiedenen Fliissigkeitsregimen, zum einen ausgehend von einer
leeren Kolonne, zum zweiten ausgehend von einer mit Fliissigkeit gefiillten
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Kolonne. In einer zweiten Arbeit (Stemmet et al., 2006) erfolgt die Modellie-
rung der experimentellen Daten zum Fliissigkeitsinhalt im Gegenstrom sowie
eine Vorausberechnung des Stoffiibergangs. Das Testsystem in beiden
Arbeiten ist Wasser — Luft.

Die weiteren Arbeiten der Autoren beschrinken sich auf die Gleichstrom-
Konfiguration und auf zwei der vier zuvor verwendeten Schwammtypen.
Zunichst untersuchen sie in der Aufwartsstromung den Fliissigkeitsinhalt, die
axialen Dispersionskoeffizienten, den Druckverlust und den fliissigseitigen
volumetrischen Stoffiibergangskoeffizienten fiir verschiedene Berieselungs-
dichten und Gasbelastungsfaktoren (Stemmet et al., 2007). Das Haupt-
Testsystem ist nach wie vor Wasser — Luft. Als Tracer fiir die Verweilzeit-
messungen kommt Kaliumchlorid zum FEinsatz. Fiir die Messungen des
Stoffiibergangskoeffizienten wird auf die Desorption von Sauerstoff aus
Wasser in Stickstoff zuriickgegriffen. Dabei wird bereits deutlich, dass die
Arbeiten auf den Einsatz der Schwidmme in Mehrphasenreaktoren abzielen.
Die letzte Arbeit beschiftigt sich sowohl mit der Aufwirts- als auch mit der
Abwirtsstromung und untersucht den Einfluss von Viskositdt und Oberfla-
chenspannung der Fliissigkeit (Stemmet et al., 2008). Fiir die Variation
der Viskositit kommt Glycerin, fiir die der Oberflichenspannung
Isopropanol zum Einsatz. Der Schwerpunkt liegt hierbei auf den Einfliissen
von Viskositit und Oberflichenspannung auf den fliissigseitigen
Stoffiibergangskoeffizienten.

Dariiber hinaus haben weitere Autoren einzelne Arbeiten verfasst. Die
Arbeit von Lévéque et al. (2009) beschiftigt sich mit einem keramischen
Schwammtyp als Kolonneneinbau in der Destillation. Dabei werden sowohl
fluiddynamische Parameter, insbesondere Druckverlust und Fliissigkeitsin-
halt, als auch der HETP-Wert als Mal} fiir den Stoffiibergang bestimmt. Es
kommt das Destillations-Testsystem n-Heptan — Cyclohexan zum Einsatz,
und die Schwimme werden mit Literaturdaten fiir herkdommliche Packungen
verglichen. Calvo et al. (2009) untersuchen die Fluiddynamik und die Mor-
phologie eines metallischen Schwammtyps mittels Computertomographie mit
dem Testsystem Wasser — Luft. Die Autoren iiberpriifen auch die Anwend-
barkeit einer Korrelation fiir Kolonneneinbauten aus der Literatur fiir den
statischen Fliissigkeitsinhalt.

Edouard et al. (2008b) untersuchen die Fluiddynamik von zwei kerami-
schen Schwammpackungen verschiedener Porenzahlen aber gleicher Porositit
im Gleichstrom fiir katalytische Anwendungen. Dabei kommt als Testsystem
Wasser — Luft zum Einsatz. Die Untersuchungen zum Fliissigkeitsinhalt
basieren auf Messungen der Verweilzeitverteilung mit Kaliumchlorid
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als Tracer. Die erhaltenen Daten fiir Fliissigkeitsinhalt und Druckverlust
werden mit einem Literaturmodell fiir den Gleichstrom und der Ergun-
Gleichung verglichen.

Fiir den Einsatz als Katalysatortriger finden sich mehrere Arbeiten zweier
Gruppen. Tschentscher et al. (2010a) untersuchen den Stoffiibergang zwi-
schen Gas- und Fliissigphase in einem Reaktor mit rotierendem Schwamm-
block als Riihrer. Im Zuge dieser Anwendung wird auch der Stoffiibergang
zwischen Fliissigkeit und Feststoff bei der mehrphasigen Durchstromung
untersucht (Tschentscher et al., 2010b). Ebenfalls den Stoffiibergang zwi-
schen Fliissigkeit und Feststoff untersuchen Wenmakers et al. (2010a) an drei
metallischen und katalytisch beschichteten Schwammtypen als Kolonnenein-
bauten und an Kunststoffschwammen (Wenmakers et al., 2010b), auf denen
Kohlenstoffnanofasern als Katalysatortriger gewachsen sind (Wenmakers et
al., 2008). AbschlieBend erfolgt der Vergleich der beiden Katalysatortriger
(Wenmakers et al., 2010c). Der Stoffiibbergang zwischen Fliissigkeit und
Schwammstruktur ist jedoch fiir den Anwendungsfall als Kolonneneinbau nur
bei der Reaktivrektifikation von Relevanz.

Die Datenlage in der Literatur zur mehrphasigen Durchstromung fester
Schwimme ist folglich nicht sehr umfangreich. Insbesondere finden sich nur
wenige Arbeiten zu keramischen Strukturen. Weiterhin beschrianken sich die
meisten Studien auf einen Schwammtyp, gelegentlich kommen mehrere
Porenzahlen des gleichen Herstellers zum Einsatz. Eine Studie mit signifikan-
ten Aussagen zum Einfluss des Materials, der Porenzahl und der Porositét ist
jedoch nicht vorhanden.

Die morphologische Charakterisierung der Strukturen ist in vielen der zi-
tierten Literaturstellen die Grundlage fiir die Auswertung der gemessenen
Daten zu Druckverlust, Wiarme- und Stoffiibertragung. In der Literatur findet
sich eine Reihe von unterschiedlichen Modellen mit raumfiillenden geometri-
schen Strukturen, die die Vorhersage von charakteristischen Gré3en wie der
spezifischen Oberfliche erlauben sollen. Die meisten der oben zitierten
Arbeiten greifen auf eines dieser Modelle zuriick, manche haben eigene
Modelle fiir die Schwimme entwickelt. Die detaillierte Diskussion der
einzelnen Modelle erfolgt in Kapitel 2.

1.2 Zielsetzung der Arbeit

Aus den vorhandenen Informationen iiber die Struktur keramischer Schwiam-
me ldsst sich als Motivation fiir die vorliegende Arbeit die Hypothese ablei-
ten, dass sich keramische Schwidmme fiir den Einsatz als trennwirksamer
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Kolonneneinbau eignen und sich ihr Verhalten in der Trennkolonne durch
geeignete Korrelationen beschreiben lisst. Zur Verifikation oder Falsifikation
dieser Hypothese sind experimentelle Untersuchungen zu Fluiddynamik und
Stoffiibergang von keramischen Schwiammen als Kolonneneinbauten notwen-
dig, sowie der Vergleich der erhaltenen Daten mit den aus der Literatur
bekannten Korrelationen. Um diese anwenden zu konnen ist es auBerdem
notwendig, die benotigten charakteristischen Grolen der Schwammstrukturen
zu bestimmen, insbesondere die spezifische Oberflache der Schwamme.

Im Rahmen dieser Arbeit muss in einem ersten Teil ein zur Untersuchung
der fluiddynamischen Parameter Fliissigkeitsinhalt, Druckverlust und Be-
triebsbereich geeigneter Versuchsaufbau entwickelt werden. Der zweite Teil
der experimentellen Untersuchungen umfasst den Aufbau einer zweiten
Versuchsanlage zur Bestimmung der Stoffiibergangskoeffizienten und der
effektiven Phasengrenzfliche. Zur Korrelation der erhaltenen Daten muss
auBerdem eine geeignete Bestimmungsmethode fiir die Ermittlung der
spezifischen Oberfldche einer Schwammstruktur entwickelt werden.

Ein besonderes Augenmerk soll dabei auf den Einfluss der Parameter Poro-
sitdt, Porengroe und Packungselementhohe gelegt werden, da bisher in der
Literatur vorhandene Studien den Einfluss dieser Parameter nur unzureichend
oder gar nicht betrachten. Weiterhin werden die Arbeiten auf die Konfigurati-
on im Gegenstrom beschrinkt, da diese bei groBtechnischen Anwendungen in
Stofftrennapparaten am héaufigsten zum FEinsatz kommt. Generell sind die
Betriebsparameter von Gegenstrom-Anlagen stirker limitiert, da sich Fliissig-
keit und Gas in der Stromung gegenseitig behindern. Im Gleichstrom kénnen
hingegen auch Betriebspunkte jenseits der Grenzen der Gegenstromfiithrung
gefahren werden. Durch die grof3eren treibenden Gefille bei der Stoffiibertra-
gung im Gegenstrom ist dieser jedoch fiir den technischen Einsatz von
groBerer Relevanz, bei der Rektifikation ist der Gegenstrom sogar die einzige
eingesetzte Form der Stromfiihrung.



2 Keramische Schwimme und ihre Morphologie

Keramische Schwimme als monolithische Netzstrukturen werden bislang im
grofitechnischen Malstab fiir die GieBereitechnik hergestellt und dort als
Metallschmelzenfilter eingesetzt. Der gingigste Herstellungsprozess ist das
Replikat-Verfahren, das von Schwartzwalder und Somers (1963) in einem
Patent beschrieben wurde. Dabei werden Polymerschwidmme mit einer
Keramik-Suspension meist durch Tauchen beschichtet und anschlieend
ausgepresst, um die Offenzelligkeit zu erhalten. Nach der Trocknung folgt
eine Sinterung, bei der der Polymerprecurser verbrennt. Es entsteht eine
allseitig fluiddurchlidssige Netzstruktur, die je nach Herstellungsqualitit
vereinzelt geschlossene Zellen enthalten kann. Die Isotropie der Struktur ist
dabei entscheidend durch den Polymerprecurser und die Verarbeitungsweise
bestimmt. Alle in dieser Arbeit verwendeten Schwidmme wurden nach einem
solchen Replikatverfahren hergestellt.

Um keramische Schwimme auf ihre Anwendbarkeit als Kolonneneinbau-
ten untersuchen zu konnen, ist zunichst eine morphologische Charakterisie-
rung der Struktur notwendig. Die Bestimmung reprisentativer Schwammpa-
rameter stellt dabei einen wichtigen Schritt zur Vergleichbarkeit der Struktur
mit anderen Kolonneneinbauten wie regellosen Schiittungen und strukturier-
ten Packungen dar.

Zur Beschreibung der Struktur keramischer Schwimme werden im Allge-
meinen verschiedene Grofen herangezogen, die dazu mehr oder weniger gut
geeignet sind. Der Hersteller gibt eine Porenzahl in ppi (pores per inch) an,
die auf einer Zihlung der sichtbaren Intersektionen auf einem linearen Inch
beruht. Diese Grof3e wird bei Replikaten oft am Polymerprecurser bestimmt
und ist daher durch die Schrumpfung des Griinkérpers beim Sintern am
keramischen Schwamm nicht exakt erhalten. Zudem wird meist nur eine
grobe Abschitzung der Porenzahl vorgenommen. Diese Grofe eignet sich
daher nicht als Charakteristik, sondern kann eher zur Einordnung der Struktur
nach der ungefihren Porengrof3e verwendet werden.

Eine weitere meist vom Hersteller angegebene Grofe ist die Porositét. Bei
Netzstrukturen wie den keramischen Schwammen muss zwischen drei Werten
fiir die Porositit unterschieden werden, da auch die gesinterte Feststoffstruk-
tur an sich eine Porositit aufweist und bei Replikatschwimmen eine weitere
Hohlraumstruktur im Festkorper durch den Precurser zuriickbleibt. Daher
definiert man zum einen die gesamte Porositit, die in der Regel der vom
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Hersteller angegebenen nominellen Porositét €y entspricht und alle Hohlriu-
me im Schwamm erfasst:

_ erst

€ges — 1 2.1

qus

Zum zweiten kann man die Stegporositit definieren, die die Porositidt der
Feststoffmatrix betrachtet:

erst

E_gteg =1 22

VSteg

Daraus ergibt sich dann als dritter Wert die dulere Porositit, die die porose
Feststoffmatrix als feste Phase und die duBlere Hohlraumstruktur als Hohl-
raumphase auffasst:

VSteg

g=1- 2.3

I(ges
Betrachtet man die Hohlraumphase der Struktur, so lassen sich Zellstrukturen
ableiten, wie von Gibson und Ashby (2001) gezeigt. Eine Zelle entspricht
dabei einem polyedrischen Leerraum, der durch von Stegen umrahmten
Fenstern mit Nachbarzellen kommunizieren kann. Die Stege treffen sich in
Knoten und bilden dadurch eine kontinuierliche Feststoff-Netzstruktur aus.
Eindeutige charakteristische GroBen der Schwdmme sind daher der Zell-

durchmesser d, der Fensterdurchmesser dr und der Stegdurchmesser dg;c
(siehe Abb. 2.1).

stegd . 10007im
» p—

Abb. 2.1: Zellenstruktur eines Schwammes aus SiSiC mit Porositdit 0,88 und
20ppi. Gegeben sind die relevanten geometrischen Abmafe.



2.1 Untersuchte Schwamme

Eine zur Charakterisierung von Kolonneneinbauten gemeinhin verwendete
GroBe ist die spezifische Oberfliche des Einbaus, die insbesondere fiir die
Stoffiibertragung von entscheidender Bedeutung ist. Um hierbei eine Ver-
gleichbarkeit zu anderen Kolonneneinbauten zu gewihrleisten, muss die
geometrische Oberfldche der Schwidmme bestimmt werden. Diese entspricht
der Oberfliche einer ideal glatten Struktur und beriicksichtigt weder die
Oberfliche im Inneren der Stege noch die Oberflachenrauheit des Feststoffge-
ristes. Hierfiir ist eine Korrelation zur Vorausberechnung der spezifischen
Oberflache in Abhingigkeit von anderen geometrischen KenngrofBen hilf-
reich. Daher wird fiir dieses Kapitel die Hypothese aufgestellt, dass sich
keramische Schwamme in ihrer Morphologie durch Modelle aus einer raum-
filllenden Anordnung geometrischer Korper beschreiben lassen und mit
diesen Modellen eine Vorausberechnung der spezifischen Oberfliche aus den
makroskopischen und mikroskopischen Kenngrof3en Porositit, Fenster- und
Stegdurchmesser moglich ist.

2.1 Untersuchte Schwimme

In dieser Arbeit sind Schwdmme verschiedener Hersteller zum FEinsatz
gekommen (sieche Abb. 2.2 links). Eine tabellarische Ubersicht der geometri-
schen Daten aller Schwidmme ist im Anhang A 1 zu finden. In allen Féllen
handelt es sich dabei um keramische Replikate von Polymertemplaten. Diese
Replikate sind zum groBten Teil kommerziell erhiltlich.

Die erste Gruppe von Schwammen wurde von der Firma Vesuvius, Becker
und Piscantor, Grofalmeroder Schmelztiegelwerke GmbH, bezogen. Es
handelt sich dabei um Schwimme aus zwei verschiedenen Materialien: 99%
reines Aluminiumoxid, Al,05, sowie oxidisch gebundenes Siliciumcarbid,
OBSIiC, bei dem Spine von Siliciumcarbid in einer Matrix aus Alumini-
umoxid eingebettet sind. Diese Schwimme stehen mit nominellen Porositéten
von 0,75 und 0,85 sowie Porenzahlen von 10, 20 und 30ppi als Zylinder mit
Durchmesser 100mm und Elementhohen von 50mm und groBtenteils auch
25mm zur Verfiigung.

Eine zweite Gruppe von Schwiammen wurde von dem Hersteller Erbicol
SA bezogen, der als Manufaktur einzelne Schwidmme auf Bestellung anfertigt.
Diese Schwidmme bestehen aus Silicium-infiltriertem Siliciumcarbid (SiSiC).
Die aus Siliciumcarbid hergestellten Replikate werden dabei nach der Sinte-
rung noch mit elementarem Silicium infiltriert, um die Mikroporosititen zu
schlieBen. Es stehen zylindrische Elemente mit 100mm Durchmesser und
25mm Hohe mit einer nominellen Porositiat von 0,88 in den Porenzahlen 10
und 20ppi zur Verfiigung.



2 Keramische Schwidmme und ihre Morphologie

Zusitzlich wurden von der Firma Johann Jacob Letschert Sohn GmbH &
Co. KG, einem Packungshersteller, Prototypen eines Schwamms aus Silikat
bereitgestellt, einer Mischkeramik aus Aluminium- und Siliciumoxid. Diese
zylindrischen Elemente mit Durchmesser 100mm und Hohe 100mm stehen
nur mit einer nominellen Porositidt von 0,91 und einer Porenzahl von 10pp1
zur Verfiigung. Zusitzlich wurde eine Packung mit konischem Auslauf
hergestellt. Dabei wurde ein Element am Ende mit einem zusitzlichen Konus
(Konuswinkel: 90°) versehen (siche Abb. 2.2 rechts). Die Gesamtldnge dieses
Elements betridgt 125mm.

Abb. 2.2: In dieser Arbeit verwendete Schwimme mit 10ppi (links) sowie Sili-
kat-Element mit konischem Auslauf (rechts).

Zur besseren Identifikation der unterschiedlichen Schwammtypen kommen in
dieser Arbeit Kurzbezeichnungen zum Einsatz, die in Tabelle 2.1 definiert
sind. Sie setzen sich aus einem Buchstaben fiir den Hersteller bzw. das
Material sowie Zahlengruppierungen fiir nominelle Porositit, Porenzahl und
Elementhohe zusammen. Fiir die Gruppierung einzelner Typen mit gemein-
samen Merkmalen wird an den weiterhin variablen Stellen in der Kurzbe-
zeichnung XX eingefiihrt. So steht beispielsweise V 85 XX 25 fiir alle
Schwamme aus Aluminiumoxid mit Porositit 0,85 und Elementhohe 25mm,
aber unterschiedlicher Porenzahl.
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2.1 Untersuchte Schwamme

Tabelle 2.1: Ubersicht iiber alle in dieser Arbeit verwendeten Schwammtypen
und Zuordnung zur Kurzbezeichnung. Die nominelle Porositdit entspricht dem
vom Hersteller angegebenen Wert. Zusdtzliche Kennbuchstaben fiir Variatio-
nen der Typen konnen am Ende der Kurzbezeichnung angefiigt werden und
sind ebenfalls erldiutert.

Kurzbe- : Porenzahl | Element-

zeichnung Material | ey n ppi hohe in mm Hersteller
V851025 | AlO; 0,85 |10 25 Vesuvius
V851050 | AlO; 0,85 | 10 50 Vesuvius
V751025 | AlO; 0,75 |10 25 Vesuvius
V751050 | Al,O; 0,75 |10 50 Vesuvius
V852025 | AlO; 0,85 |20 25 Vesuvius
V852050 | AlO; 0,85 |20 50 Vesuvius
V752025 | AlLO; 0,75 120 25 Vesuvius
V752050 | AlO; 0,75 |20 50 Vesuvius
V3853025 | AlLO; 0,85 |30 25 Vesuvius
V853050 | AlLO; 0,85 |30 50 Vesuvius
V753025 | AlO; 0,75 |30 25 Vesuvius
V753050 | AlO; 0,75 |30 50 Vesuvius
0851050 |OBSiC 0,85 |10 50 Vesuvius
E 881025 |SiSiC 0,88 | 10 25 Erbicol
E 882025 | SiSiC 0,88 |20 25 Erbicol
L 9110100 | Silikat 0,91 |10 100 Letschert

Variationen: C Konisches Auslauf-Element (Hohe: 125mm)
P Paraffin-Beschichtung

2.1.1 Benetzungseigenschaften der eingesetzten Materialien

Der Einfluss des keramischen Materials liegt fiir die durchgefiihrten Untersu-
chungen hauptsichlich in den unterschiedlichen Benetzungseigenschaften.
Hierfiir wurde der Kontaktwinkel y zwischen den Materialien und Wasser mit
einem Kontaktwinkelmessgerdit G10 der Firma Kriiss basierend auf dem
Verfahren des ruhenden Tropfens gemessen. Hierzu kamen sowohl vom
Hersteller bereitgestellte Plittchen aus den Schwammmaterialien als auch die
Oberfliche der Schwiémme zum Finsatz. Fiir die Messungen auf den
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2 Keramische Schwidmme und ihre Morphologie

Schwimmen wurden auf den Stirnfldchen der zylindrischen Elemente ausrei-
chend grofBe waagerechte Feststoffflichen gesucht, auf denen der Tropfen
abgesetzt werden konnte. Die Pléittchen kamen erst nach einem Vergleich der
gemessenen Kontaktwinkel mit denen der Schwammoberfliche aufgrund der
einfacheren Handhabung zum Einsatz. Hierbei zeigte sich, dass bei den
Silikat-Schwammen auf den Pléttchen ein deutlich anderes Benetzungsverhal-
ten vorlag als auf der Schwammoberfliche, so dass die Ergebnisse der
Messungen auf den Plittchen nicht verwendet werden konnten.

Fiir die Schwidmme der Firma Vesuvius sowie der Firma Johann Jacob
Letschert Sohn konnte kein statischer Kontaktwinkel gemessen werden.
Aufgrund der Mikroporositit des Materials saugte dieses das Wasser sofort
auf. Es wird daher von einer vollstindigen Benetzung mit einem Kontaktwin-
kel von y = 0° ausgegangen. Die Schwidmme aus SiSiC hingegen weisen
einen Kontaktwinkel von y = 21° auf, so dass man von einer guten Benet-
zung sprechen kann, jedoch im Unterschied zu den anderen Schwammtypen
keine vollstindige Benetzung mehr vorliegt.

Um den Einfluss des Kontaktwinkels y unabhingig von anderen Einfliissen
wie der Offenporigkeit der Schwimme oder Porositdtsunterschiede untersu-
chen zu konnen, wurden einige der Schwdmme aus Aluminiumoxid mit
Paraffin beschichtet, um einen deutlich groBeren Kontaktwinkel zu erzeugen.
Hierbei wurden auch die durch den Precurser verursachten inneren Hohlrdu-
me der Schwamme weitgehend verschlossen. Dabei konnte eine gleichmifige
Beschichtung der Schwiamme mit Paraffin durch Tauchen und anschlieendes
Ausblasen mit Druckluft erreicht werden. Der Kontaktwinkel von Wasser auf
Paraffin betridgt dabei y = 89°, so dass ein deutlicher Unterschied in der
Benetzungssituation zu erkennen ist.

2.2 Geometrische Modelle fiir die Schwammstruktur

In der Literatur sind einige theoretische Modelle basierend auf raumfiillenden
geometrischen Strukturen fiir die Beschreibung von Schwammstrukturen zu
finden. Fiir die meisten dieser theoretischen Modelle existieren auch aus
geometrischen Uberlegungen abgeleitete Korrelationen, die es erlauben, aus
Daten wie Fenster- und Stegdurchmesser sowie Porositit die spezifische
Oberflidche vorauszuberechnen. Hierbei sollte stets die duBlere Porositédt der
Schwamme fiir die Berechnung verwendet werden, da diese fiir die Struktur
die relevante Porositdt darstellt. Die Anwendbarkeit dieser Korrelationen
wurde zumeist jedoch nur postuliert und nicht mit Messdaten fiir die spezifi-
sche Oberfldche iberpriift. Dies ist jedoch ein essentieller Schritt fiir die
Uberpriifung der Giiltigkeit der in diesem Kapitel aufgestellten Hypothese.
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2.2 Geometrische Modelle fiir die Schwammstruktur

Ein entscheidendes Problem bei der Analyse der in der Literatur zu finden-
den Modelle ist die zweideutige Verwendung des Begriffs der ,,Pore®, der
zum einen auf ein Fenster (Richardson et al., 2000), zum anderen auf eine
Zelle schlielen ladsst (Giani et al., 2005). Die Modelle wurden daher auf die
in dieser Arbeit verwendeten Begrifflichkeiten angepasst, soweit dies den
Quellen zu entnehmen war.

Das einfachste in der Literatur zu findende Modell basiert auf einer raum-
fiillenden Anordnung von Wiirfeln oder Quadern mit zylindrischen Stegen.
Gibson und Ashby (2001) schlagen hierbei eine versetzte Anordnung von
Wiirfeln vor, deren Kantenldnge dem Zelldurchmesser entspricht. Die spezifi-
sche Oberfliche kann dann aus der Porositit und dem Zelldurchmesser
abgeleitet werden, da der Stegdurchmesser aus dem fiir die korrekte Wieder-
gabe der Porositit notwendigen Feststoffanteil berechnet werden kann. Daher
ergibt sich die spezifische Oberfliche nach Giani et al. (2005) zu:

2 5
Ageo = = [3-m-(1—¢gy)]% 2.4
z
Der in Gleichung 2.4 verwendete Zelldurchmesser ist mikroskopisch nur
schwer zugénglich, da es sich dabei um eine dreidimensional zu betrachtende
KenngroBe handelt. Die Berechnung der spezifischen Oberfliche aus
dieser Beziehung ist also nur schwer moglich. Besser geeignet sind
Modelle, die als mikroskopisches Referenzabmall den Fenster- oder Steg-
durchmesser verwenden.

Aus Uberlegungen zum Druckverlust von Schwammstrukturen haben
Richardson et al. (2000) in Analogie zu Schiittungen das einfache Modell
von einheitlich groBBen, parallelen, zylindrischen Kandlen als Poren gewihlt,
denen sie den Fensterdurchmesser zuordnet. Hieraus ergibt sich:

4 * 80 2 5

Ageo = :

7 dp - (1-¢)
Diese Korrelation sagt im Gegensatz zu allen anderen hier aufgefiihrten
Korrelationen bei zunehmender Porositit eine Zunahme der Oberfliche
voraus. Dies widerspricht den Erkenntnissen der im Folgenden vorgestellten,
experimentell bestimmten Oberflichen von Schwdmmen verschiedener
Porositit aber sonst gleicher geometrischer Parameter.

Das der realen Schwammstruktur von den statistischen Groen dhnlichste
Modell ist das bereits 1887 von Lord Kelvin publizierte Modell der abge-
stumpften Oktaeder, oder auch reguliren Tetrakaidekaeder (Thompson,
1887). Mit 14 Seitenflichen und im Mittel 4,9 Kanten pro Seite liegen seine
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2 Keramische Schwidmme und ihre Morphologie

statistischen Grofen nahe an den fiir Schwamme ermittelten Werten von etwa
14 Fenstern pro Zelle und 5,1 Seiten pro Fenster (Gibson und Ashby, 2001).
Eine Gleichung fiir die spezifische Oberfliche dieser Struktur wurde von
Buciuman und Kraushaar-Czarnetzki (2003) hergeleitet:

1
Ageo =482 ———— [T —¢, 2.6
dF + dSteg

Weaire und Phelan (Phelan et al., 1995) gelang es, eine weitere raumfiillende
Struktur zu ermitteln, deren Einheitszelle aus zwei unregelmifigen Dodekae-
dern und sechs unregelmiBigen Tetrakaidekaedern besteht. Dieses Modell
weist im Mittel 13,5 Flichen pro Zelle und 5,1 Kanten pro Fliache auf und
kommt daher der realen Schwammstruktur ebenso nahe wie das Kelvin-
Modell. In der Literatur konnte keine Korrelation zur Berechnung der spezifi-
schen Oberfldache der Weaire-Phelan-Struktur gefunden werden. Der Vorge-
hensweise von Buciuman und Kraushaar-Czarnetzki (2003) sowie Fourie
und Du Plessis (2002) folgend wird ein Modell mit zylindrischen Stegen und
Kugelknoten entwickelt und eine Korrelation fiir dessen Oberfliche in
Abhingigkeit von Porositit, Fenster- und Stegdurchmesser ermittelt (siehe
Anhang A 2):

_8,21' 1_80_1,55'(1_80)

A, = 2.7
gee dF + dSteg

Damit stehen fiir alle bekannten geometrischen Modelle von Schwamm-
strukturen auch Korrelationen fiir die geometrische Oberfliche bereit.'

2.3 Bestimmung morphologischer Kenngrofen

Der Fokus der Bestimmung der morphologischen Kenngrof3en keramischer
Schwimme liegt auf der Bestimmung der geometrischen Oberfldche, da diese
als die relevante GroBle fiir den Vergleich mit anderen Kolonneneinbauten
angesehen wird. Dies gestaltet sich schwieriger als bei Korpern bekannter
Geometrie wie beispielsweise Zylinderringen oder Kugeln, bei denen eine
rechnerische Ermittlung der Oberfliche moglich ist. Die messtechnische
Bestimmung der Oberflidche bei keramischen Schwidmmen ist nur mit bildge-
benden Verfahren moglich. Diese konnen die geometrische Oberfléiche
wiedergeben ohne Oberflichenrauheit zu beriicksichtigen, im Gegensatz zu

' Das hier dargestellte Modell sowie ein GrofBteil der in Kapitel 2 prisentierten Ergebnisse wurden
publiziert (Grofe et al., 2009).
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2.3 Bestimmung morphologischer Kenngréen

anderen Methoden wie beispielsweise der Bestimmung mittels Adsorption-
sisothermen (Buciumann und Kraushaar-Czarnetzki, 2003). Bildgebende
Methoden sind meist sehr aufwindig und kostspielig. Die Bestimmung von
Porositdt sowie mikroskopischen KenngroBen wie Fenster- oder Stegdurch-
messer ist oft viel leichter zugédnglich und mit weniger technischem Aufwand
realisierbar. Die durchgefiihrten Arbeiten sollen auch dazu dienen, die
benotigte KenngroBe der spezifischen Oberfldche mit den leicht zuginglichen
Daten aus Mikroskopie und Porosimetrie zu verkniipfen und so eine schnelle
Ermittlung der benodtigten Daten fiir zukiinftige Untersuchungen an neuen
Schwimmen zu ermoglichen.

2.3.1 Porositit und mikroskopische Kenngrofien

Die Bestimmung der Porositidt keramischer Schwiamme muss je nach benotig-
tem Wert auf unterschiedliche Weise erfolgen. Fiir die gesamte Porositit &g,
kann eine gravimetrische Messmethode verwendet werden, bei der sowohl
mit einem Messschieber die Abmalle des Schwamms fiir die Berechnung des
Gesamtvolumens bestimmt werden als auch aus Feststoffdichte und Masse
des Elements das Feststoffvolumen berechnet wird. Die Bestimmung der
Feststoffdichte erfolgt mittels Helium-Pyknometrie.

Fir die Bestimmung der &duBeren Porositit &, wird die Quecksilber-
Porosimetrie verwendet. Dabei wird mit dem nicht benetzenden Fluid Queck-
silber bei Atmosphédrendruck nur der dufere Hohlraum der Probe gefiillt.
Kleine Poren in der Feststoffmatrix konnen erst bei hohem Druck penetriert
werden, womit ebenfalls die gesamte Porositit 5., gemessen werden kann.
Aus diesen beiden GroBen lédsst sich nun die Stegporositit &g, berechnen.

Mikroskopisch wurden Fensterdurchmesser dr und Stegdurchmesser dg;. 4
bestimmt. Hierbei muss lediglich beachtet werden, dass nur Fenster und Stege
vermessen werden, die sich in einer zur Betrachtungsebene parallelen Ebene
befinden und daher vollstindig fokussiert werden konnen. Aufgrund der
breiten Verteilung der geometrischen Gréen muss eine signifikante Anzahl
an Fenstern und Stegen mikroskopiert werden (in dieser Arbeit je etwa 30),
um einen verldsslichen arithmetischen Mittelwert zu erhalten.

Generell sollten Schwimme isotrope Strukturen besitzen, bei denen keine
Lingung der Zellen und somit keine Vorzugsrichtung der Struktur zu be-
obachten ist. Aufgrund des Herstellungsprozesses und der Eigenschaften des
Polymer-Precurser kann jedoch héufig eine solche Verformung der Zellen zu
Ellipsen beobachtet werden, siehe auch Incera Garrido und Kraushaar-
Czarnetzki (2010). Dieser Tatsache muss bei der Bestimmung der mikrosko-
pischen Daten Rechnung getragen werden. Es wurde daher eine nach der
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2 Keramische Schwidmme und ihre Morphologie

Zellorientierung ausgerichtete Bestimmung der Fensterdurchmesser durchge-
fihrt, um einen reprisentativen Mittelwert fiir den Fensterdurchmesser zu
erhalten. Dazu wurden fiir jedes verformte Fenster ein kurzer und ein langer
Fensterdurchmesser bestimmt. Diese Bestimmung erfolgte fiir jedes gegen-
tiberliegende Seitenpaar einer zylindrisch zugesigten Probe separat, so dass
im Ganzen sechs mittlere Fensterdurchmesser bestimmt wurden. Je
zwei davon sind derselben Raumrichtung zuzuordnen, so dass man einen
langen, einen mittleren und einen kurzen Fensterdurchmesser erhilt. Der
reprasentative mittlere Fensterdurchmesser ist nun das arithmetische Mittel
dieser drei Fensterdurchmesser.

Eine Ubersicht der fiir die in dieser Arbeit verwendeten Schwammtypen
ermittelten mikroskopischen Daten und Porosititen ist im Anhang A 1
zusammengestellt.

2.3.2 Bestimmung der geometrischen Oberfliiche

Zur Bestimmung der geometrischen Oberfldche wird auf ein bildgebendes
Verfahren zuriickgegriffen, das die Aufnahme eines Volumenbilds der
Struktur ermdglicht®. Aus diesem Volumenbild kann auf verschiedene Arten
die spezifische Oberfliche berechnet werden. Hierzu muss in jedem Fall
zuerst ein Schwellwert gesetzt werden, der den Signalwert der Feststoffstruk-
tur von dem des Hohlraums unterscheidet. Danach kann aus dem so erhalte-
nen Volumenbild die spezifische Oberfliche durch Triangulierung oder
Beziehungen der stochastischen Geometrie ermittelt werden.

Das in der Literatur am weitesten verbreitete Verfahren zur Bestimmung
des Volumenbilds ist die Computer-Tomographie mittels Rontgenstrahlung
(Vicente et al., 2006, Dillard et al., 2005; Zeschky et al., 2005; Maire et al.,
2007; De Sousa et al, 2008). Die Bestimmung der spezifischen
Oberfliche aus dem Volumenbild wird dabei nur von Vicente et al.
durchgefiihrt, die anderen Autoren verwenden die bildgebende Methode zur
Bestimmung von Zell- und Stegdurchmesser, Porositdt und Porosititsgradien-
ten oder Tortuosititen.

In dieser Arbeit wurde, wenn moglich, die Magnetresonanztomographie
(MRT) eingesetzt, die auf der Detektion des Kernspins (Eigendrehimpuls)
von z.B. 'H-Atomen in einem #uBeren Magnetfeld beruht. Die Grundlage der
MRT bildet die Tatsache, dass sich die aus den Kernspins der Atome eines
Volumenelements der Probe resultierende Netto-Kernmagnetisierung des
Volumenelements in einem dulleren Magnetfeld orientiert. Sie kann durch das

* Die hier prisentierte Messmethode und ihre Validierung wurden publiziert (Grofe et al., 2008).
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Anlegen eines Wechselfeldes im Radiofrequenzbereich aus ihrer Gleichge-
wichtsposition ausgelenkt werden. Infolge dieser Auslenkung beginnt eine
Prizessionsbewegung mit einer Winkelgeschwindigkeit proportional zum
duBeren Magnetfeld. Diese Prizessionsbewegung kann mit einer Empféanger-
spule gemessen werden. Die Ortsauflosung wird durch den Einsatz weiterer
Magnetfelder, sogenannter Gradienten, erreicht, die eine Abhingigkeit der
Prizessionsfrequenz und —phase vom Ort erzeugen. Mittels Fourier-
Transformation kann das so aufgenommene Signal im Anschluss in die
ortliche Dichteverteilung der Spins zuriickgerechnet werden. Durch die
Verwendung sogenannter Spin-Echo-Techniken kann die Effektivitdat der
Messmethode noch erhoht werden. Eine Zusammenfassung der fiir die
Anwendung in Ingenieurwissenschaften relevanten Grundlagen der Kernspin-
tomographie kann bei Hardy (2006) nachgelesen werden.

Die Vorgehensweise bei der Bestimmung der MRT-Volumenbilder von
Schwiammen erfordert zunichst, diese blasenfrei mit entgastem Wasser zu
fiillen, so dass ein Negativ-Bild der Struktur aufgenommen werden kann.
Detektiert wird dabei die Spindichteverteilung der 'H-Atome des Wassers.
Zur Beschleunigung der Messung wird Kupfersulfat in der Konzentration von
etwa Ccyso, = 1g/1 zugesetzt, ein in der MRT fiir nicht-klinische Anwendun-
gen gingiges Kontrastmittel, da die Kupferionen die Relaxation der Kern-
spins beschleunigen. Die gewihlte Messmethode ist ein Spinecho mit be-
schleunigter Akquisition und verstirkter Relaxation (RARE, rapid acquisition
with relaxation enhancement). Diese erlaubt die Bestimmung eines Volumen-
bildes mit 256 Voxel in etwa 2h 45min.

Die so erhaltenen Bilder werden zunédchst mit der kommerziell erhiltlichen,
Matrizen verarbeitenden Software Matlab bearbeitet. Aus der Signalintensi-
tiatsverteilung wird ein Schwellwert bestimmt, der zur Unterscheidung von
Hohlraum (Wasser, hohe Signalintensitit) und Feststoffstruktur (Keramik,
niedrige Signalintensitit) dient. Die so binarisierten Bilder miissen von
verbliebenem Rauschen befreit werden. AnschlieBend werden mit einem
Algorithmus die inneren Hohlrdume der Feststoffstruktur gefiillt, so dass bei
der Bestimmung der Oberfliche nur die dulere Oberfliche der Stege beriick-
sichtigt wird. Von der gefiillten Struktur wird iiberdies zur Kontrolle die
Porositdat bestimmt, die mit der aus Quecksilber-Porosimetrie-Messungen
bekannten dulleren Porositit iibereinstimmen sollte.

Die Bestimmung der Oberfliche erfolgt mittels einer von Ohser und
Miicklich (2000) dokumentierten und in einen direkt verwendbaren Algo-
rithmus {iibersetzten Methode, die auf einer sogenannten Crofton-Formel
basiert. Dabei werden Intersektionen von Geraden mit der Phasengrenzfliche
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2 Keramische Schwidmme und ihre Morphologie

in verschiedene Raumrichtungen gezéhlt und iiber die Einheitskugel gemittelt.
Detaillierte Angaben zur Messmethode und zur Auswertung sind im Anhang
A 4 zusammengestellt.

Zur Validierung der mit dieser Methode ermittelten Oberfldche wurde fiir
einzelne Proben die Oberfldche zusitzlich aus den Dreiecken einer Oberfla-
chentriangulierung in Zusammenarbeit mit Dr. Jérome Vicente, IUSTI,
Université de Provence, Marseille, bestimmt. Hierbei konnte keine iiber die
Messungenauigkeit hinausgehende Abweichung zwischen den mit beiden
Methoden bestimmten Oberfldchen festgestellt werden.

Fiir die Messung der Schwimme aus Silicium-infiltriertem Siliciumcarbid
kann die MRT nicht eingesetzt werden, da hier aufgrund der elektrischen
Leitfahigkeit des Materials kein Signal aus dem Inneren der Probe empfangen
werden kann. Daher wurden diese Proben mittels Rontgencomputertomogra-
phie untersucht. Diese Methode basiert auf der Abschwichung von Rontgen-
strahlung bei der Durchstrahlung in Abhéngigkeit der Dichte des durchstrahl-
ten Materials. Die erhaltenen Bilder zeigen Regionen starker Absorption
(Feststoff) und Regionen schwacher Absorption (Hohlraum). Die anschlie-
Bende Verarbeitung der Bilder zur Bestimmung der spezifischen Oberfliche
erfolgt analog zu den mit MRT aufgenommenen Bildern. Alle fiir diese
Arbeit ermittelten Oberfldchen sind in Anhang A 1 zu finden.

2.3.3 Geometrische Oberfliache als Funktion von Porositit und
mikroskopischen Abmalen

Aus den gewonnenen mikroskopischen AbmalBen und Porosititen wird die
spezifische Oberfliche mittels der in Kapitel 2.2 dargestellten Korrelationen
berechnet. Der Zelldurchmesser fiir das Modell von Gibson und Ashby
(Gleichung 2.4) wird dabei nach Gleichung 2.8 berechnet:

2
dz = \/_E - (dp + dsteg) 2.8

Dabei wird die Summe aus Fenster- und Stegdurchmesser gleich dem
Durchmesser eines Kreises gesetzt, dessen Fldache der Seitenfldche eines
Wiirfels mit dem Zelldurchmesser als Kantenldnge entspricht. Eine Zusam-
menstellung aller berechneten Werte findet sich im Anhang A 1.

Hierbei kann keine gute Ubereinstimmung der berechneten Oberflichen
mit der tomographisch gemessenen Oberfldache festgestellt werden. Dies wird
in der Auftragung in den Vergleichsdiagrammen in Abb. 2.3 ersichtlich. In
dieser Auftragung wurden sowohl die Messdaten fiir die in dieser Arbeit
verwendeten Schwammtypen als auch jene fiir die in Grofe et al. (2009)
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vorgestellten Schwammtypen aus verschiedenen Teilprojekten der Forscher-
gruppe verwendet. Das Modell nach Richardson (Gleichung 2.5) fiihrt dabei
zu einer deutlichen Uberschitzung der spezifischen Oberfliche um mehr als
eine GroBenordnung. Von den anderen Modellen ist lediglich das Modell von
Kelvin in der Lage, die Messwerte in einer ersten Niherung verlisslich
wiederzugeben. Dabei misst dieses Modell dem Einfluss der Porositit einen
zu grof3en Stellenwert zu.
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Abb. 2.3: Vergleichsdiagramme fiir die aus der Literatur entnommenen Mo-
delle zur Berechnung der spezifischen geometrischen Oberfliche im Vergleich
zu den mittels Kernspintomographie ermittelten Daten. Schwarz: Daten aus
Grofie et al. (2009), weif3: Aluminiumoxid und OBSiC, grau: Silikat und SiSiC.
Man beachte die unterschiedlichen Skalierungen der Achsen.

Generell besteht bei geometrischen Modellen basierend auf einer raumfiillen-
den Anordnung von Korpern das Problem, dass diese — wie Modelle im
Allgemeinen — meist nur einen Aspekt der Schwimme gut wiedergeben
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konnen. Die Schwammstruktur selbst entsteht in der Herstellung aus Blasen
im Polymer, die sich nebeneinander anordnen und verformen. Damit unter-
scheidet sie sich grundlegend von den regelméfBigen geometrischen Korpern,
auf denen die Modelle basieren. So konnen beispielsweise die Durchschnitts-
werte fiir die Anzahl Seiten pro Fenster durch ein Modell gut wiedergegeben
werden, die Oberfldache jedoch nicht.

Die in der Literatur vorhandenen geometrischen Modelle sind also nicht in
der Lage, die spezifische Oberfliche korrekt wiederzugeben. Somit wurde die
Hypothese, dass sich Schwimme mit raumfiillenden geometrischen Modellen
ohne Anpassung beschreiben lassen, zunichst falsifiziert. Die Hypothese wird
daher dahingehend modifiziert, dass sich die spezifische Oberfliche der
Schwimme mittels einer an Messdaten angepassten Korrelation auf Basis
dieser raumfiillenden Modelle aus geometrischen Korpern durch Bestimmung
von Porositit, Fenster- und Stegdurchmesser vorausberechnen ldsst. Ziel
sollte es dabei sein, die Abhingigkeit der spezifischen Oberfliche von der
Porositit und den mikroskopischen Abmallen aus den Modellen zu erhalten
und nur die aus den geometrischen Verhiltnissen der Korper abgeleiteten
Koeffizienten zu verdndern.

Im Folgenden wurden daher mittels einer Fehlerquadratminimierung fiir
jedes Modell die Koeffizienten an die gemessenen Daten angepasst. Es kamen
die Daten fiir Aluminiumoxid-Schwidmme aus verschiedenen Projekten der
Forschergruppe zum Einsatz, die einen breiten Bereich von Schwammgrof3en,
Porosititen und Porenzahlen abdeckten. Dabei kann die neu entwickelte
Korrelation nach Weaire und Phelan (Gleichung 2.7) den Einfluss der Porosi-
tiat als einzige zufriedenstellend wiedergeben. Bei allen anderen Modellen
muss fiir eine gute Wiedergabe der gemessenen Werte auch eine Anpassung
der Abhiéngigkeiten von der Porositdt und zum Teil auch von den mikroskopi-
schen AbmalBlien vorgenommen werden. Die an die Messdaten fiir Oberfliche,
duBere Porositit sowie Fenster- und Stegdurchmesser angepasste Korrelation
ergibt sich dabei zu:

4841 —gy—2,64-(1—¢) , 9
ageo B dF + dSteg '

Die aus dieser Korrelation berechneten Werte fiir die einzelnen Schwiamme
sind in Abb. 2.4 veranschaulicht. Fiir die Darstellung des Modells als Geraden
mit konstanter dullerer Porositit wurde angenommen, dass die dulere Porosi-
tit &g um 0,05 kleiner ist als die nominelle Porositit €5 der Schwamme. Diese
Annahme dient der besseren Veranschaulichung im Diagramm, da so
die Korrelation fiir eine nominelle Porositét zur Ursprungsgeraden wird. Es ist
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2.3 Bestimmung morphologischer Kenngréen

zu erkennen, dass die Porositit einen eher geringen Einfluss auf
die spezifische Oberflidche hat, da sich die drei Geraden in ihrer Lage nur
wenig unterscheiden.
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Abb. 2.4: Gemessene und mittels Gleichung 2.9 berechnete geometrische
Oberfliche verschiedener Aluminiumoxid-Schwdamme als Funktion der inver-
sen Summe aus Fenster- und Stegdurchmesser (Grofe et al., 2009). Geraden
unter der Annahme einer gegeniiber der angegebenen nominellen Porositdt

um 0,05 erniedrigten dufleren Porositdt.

Die Ubertragung der angepassten Korrelation auf alle weiteren gemessenen
Daten lieferte ein sehr zufriedenstellendes Ergebnis. Die hierbei erhaltenen
Daten sind zusammen mit den fiir die Anpassung verwendeten Daten
(schwarze Symbole) in Abb. 2.5 mit der Korrelation nach Gleichung 2.9 in
einem Vergleichsdiagramm aufgetragen. Es ist deutlich zu erkennen, dass
auch die nicht zur Anpassung verwendeten Daten eine dhnlich gute
Ubereinstimmung mit der Korrelation liefern wie die zur Anpassung verwen-
deten Daten. Generell werden die Daten mit weniger als 20% Abweichung
wiedergegeben, auller fiir den Silikatschwamm, der eine grof3ere
Abweichung aufweist.

Kritisch war bei dieser Anpassung die Ermittlung der mikroskopischen
Schwammabmale, die fiir die Korrelation benotigt werden. Erst nach der
getrennten Ermittlung der Fensterdurchmesser fiir die einzelnen Raumrich-
tungen gelang eine Anpassung der Daten mit der gezeigten geringen Abwei-
chung. Die Beriicksichtigung der Anisotropie der Schwammstrukturen ist also
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2 Keramische Schwidmme und ihre Morphologie

ein entscheidender Schritt bei der morphologischen Charakterisierung kera-
mischer Schwimme.
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Abb. 2.5: Vergleichsdiagramm der ermittelten Korrelation (Gleichung 2.9) mit
den Messdaten, an die diese angepasst wurde (schwarze Symbole, vgl. Abb.
2.4), und spditer fiir weitere Schwimme bestimmte Messdaten (weif3: ALO; und
OBSiC, grau: Silikat und SiSiC) fiir die spezifische Oberfliiche.

Die modifizierte Hypothese, dass sich keramische Schwdmme mit in den
konstanten Koeffizienten angepassten Modellen basierend auf einer raumfiil-
lenden Anordnung von geometrischen Korpern beschreiben lassen, wurde
folglich verifiziert.

2.3.4 Neuere Arbeiten aus der Literatur

Nach Fertigstellung der eigenen Arbeiten zur Morphologie der Schwiamme
wurden zwei weitere Modellansitze fiir die Bestimmung der spezifischen
Oberfldche von anderen Gruppen publiziert. Huu et al. (2009) stiitzen sich fiir
thre Modellierung der Schwammgeometrie auf pentagonale Dodekaeder. Der
Nachteil dieser Struktur ist, dass sie sich nicht raumfiillend packen lasst.
Dennoch kann diese Struktur nach Meinung der Autoren fiir die Modellierung
verwendet werden, da sich die Dodekaeder durch verdickte Stege trotzdem
raumfiillend packen lieBen und auBerdem durch eine geringfiigige Modifika-
tion dieser Geometrie, bei der nur wenige Flichen zu Vier- oder Sechsecken
variiert wiirden, auch eine echt raumfiillende Anordnung erreicht werden
konne. Daher entspriche dieses Modell in seinen statistischen Merkmalen,
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2.3 Bestimmung morphologischer Kenngréen

wie beispielsweise der Seitenanzahl der Fenster, eher der realen
Schwammstruktur als alle anderen in der Literatur zu findenden Modelle.

Die Autoren leiten daher fiir verschiedene Varianten dieser Geometrie
Gleichungen fiir die einzelnen geometrischen Grofen her. Dabei werden
sowohl sogenannte schlanke Dodekaeder, die der idealen Geometrie entspre-
chen, als auch sogenannte fette Dodekaeder betrachtet, bei denen es an den
Knoten zu Materialanhdufungen kommt. Zusitzlich werden sowohl Stege mit
zylindrischer als auch Stege mit trianguldrem Querschnitt betrachtet. Fiir jede
der vier moglichen Kombinationen ist ein Satz an Gleichungen iterativ zu
l6sen, um die spezifische Oberfliache zu bestimmen. Die Korrelationen sind
im Vergleich zu den anderen hier aufgefiihrten Gleichungen deutlich kompli-
zierter und erlauben keine einfache Vorhersage der Abhingigkeit von den
geometrischen Groflen. Eine Auflistung der zu 16senden Gleichungen ist im
Anhang A 3 zusammengestellt.

Inayat et al. (2011) verwenden zur Beschreibung der Struktur wiederum
das Kelvin-Modell basierend auf der Arbeit von Richardson et al. (2000),
jedoch mit anderen Ansitzen fiir die Stegstruktur. Der fiir Porosititen von
&0 < 90% am besten geeignete Ansatz basiert auf zylindrischen Stegen. Die
spezifische Oberfliche wird dabei durch Gleichung 2.10 wiedergegeben. Der
Stegdurchmesser wird als Funktion der Porositdt und des Fensterdurchmes-
sers bereits in das Modell eingebracht und muss nicht mehr mikroskopisch
bestimmt werden. Als reprdsentatives Abmall wurde alleine der Fenster-
durchmesser gewihlt. In dem in dieser Arbeit aufgestellten Modell fiir die
Weaire-Phelan-Struktur fiel die Wahl auf die Summe aus Fenster- und
Stegdurchmesser. Beide Vorgehensweisen stellen dabei dquivalente Moglich-
keiten zur Beschreibung der Struktur dar. Bei der Summe aus Fenster- und
Stegdurchmesser haben Schwimme unterschiedlicher Porositit aber gleicher
Porenzahl das gleiche reprisentative Abmall. Daher wurde in der eigenen
Ableitung diese Vorgehensweise bevorzugt.

4,867 [T—g—0971- (1 —&)] 2.10

a
geo
dp

Beide in diesem Abschnitt vorgestellten Modelle fiir die spezifische Oberfli-
che wurden auf ihre Anwendbarkeit fiir die in dieser Arbeit verwendeten
Schwimme iiberpriift. Die zugehorigen Vergleichsdiagramme sind in Abb.
2.6 aufgetragen. Das Modell nach Huu et al. ist dabei in keiner der angegebe-
nen Varianten in der Lage, die Daten mit der Genauigkeit des zuvor aufge-
stellten Modells wiederzugeben. Das Modell nach Inayat et al. hingegen
dhnelt schon in der Abhdngigkeit von der Porositit dem zuvor angepassten
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2 Keramische Schwidmme und ihre Morphologie

Modell und ist daher recht gut in der Lage, die ermittelten Daten mit +20%
Abweichung wiederzugeben. Hierbei wurde keine Anpassung der konstanten
Koeffizienten vorgenommen. Betrachtet man den Wert der Fehlerquadrat-
summe fiir die verwendeten Schwamme so ist diese jedoch grofler als die fiir
die angepasste Korrelation nach Gleichung 2.9. Das Modell nach Inayat et al.
stellt somit eine neuere, priadiktive Alternative zu dem in dieser Arbeit
entwickelten und an Messdaten angepassten Modell dar.
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Abb. 2.6: Vergleichsdiagramm fiir die Korrelation nach Huu et al. (links) mit
den vier Varianten aus schlanken und fettem Dodekaeder sowie zylindrischen
oder trianguldren Stegen sowie fiir Inayat et al. (rechts) fiir alle untersuchten
Schwammtypen.
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3 Fluiddynamik keramischer Schwimme als
Kolonneneinbauten

Voraussetzung fiir den FEinsatz keramischer Schwdmme in thermischen
Trennkolonnen 1ist, dass sich ihre fluiddynamischen Eigenschaften nicht
wesentlich von denen anderer, herkommlicher Kolonneneinbauten unter-
scheiden. Ist dies der Fall, so sollten bereits in der Literatur vorhandene
Korrelationen in der Lage sein, die fluiddynamisch relevanten Parameter
vorherzusagen. Es ldsst sich also die Hypothese formulieren, dass sich
keramische Schwimme mit fiir herkdommliche Kolonneneinbauten entwickel-
ten Korrelationen in ithrem fluiddynamischen Verhalten beschreiben lassen.

Der erste Schritt zur Uberpriifung dieser Hypothese ist die Bestimmung der
fluiddynamischen Betriebsparameter Fliissigkeitsinhalt, Druckverlust und
Betriebsbereich, die im Allgemeinen zur Auslegung einer Kolonnenpackung
herangezogen werden. Diese grundlegenden Parameter beschreiben auch die
generelle Eignung und den Einsatzbereich des Einbaus und geben Aufschluss
tiber die denkbaren Anwendungsgebiete. Der zweite Schritt umfasst dann den
Vergleich mit in der Literatur dokumentierten Korrelationen fiir herkdmmli-
che Kolonneneinbauten. Ziel sollte es hierbei sein, der bereits grolen Anzahl
an etablierten Korrelationen keine weitere hinzufiigen zu miissen, um das
Verhalten der Schwidmme hinreichend zu beschreiben.

Ein weiterer in dieser Arbeit beleuchteter Aspekt ist die Verweilzeitvertei-
lung der Fliissigkeit. Diese gibt Aufschluss iiber den Anteil an Totfliissigkeit
innerhalb der Packung und trigt damit zum besseren Verstindnis der Fliissig-
keits-Stromungsform bei.

3.1 Fluiddynamik von Packungen und Schiittungen

Die Fluiddynamik von trennwirksamen Kolonneneinbauten ist seit den
Anfédngen der Verfahrenstechnik eines der Kerngebiete der Forschung. Daher
existiert eine Vielzahl von Arbeiten, die sich mit der Bestimmung von Fliis-
sigkeitsinhalt, Druckverlust und Betriebsbereich der verschiedensten Einbau-
typen wie Packungen, Schiittungen oder Monolithen beschiftigt. Hier sei im
folgenden Abschnitt nur eine Auswahl dieser Arbeiten préisentiert.

Der Fliissigkeitsinhalt einer Packung ist dabei als der mit Fliissigkeit ge-
fiilllte Volumenanteil definiert (Gleichung 3.1) und wird in einen statischen
und einen dynamischen Anteil unterteilt. Der statische Fliissigkeitsinhalt einer
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3 Fluiddynamik keramischer Schwamme als Kolonneneinbauten

Packung wird auch nach Abtropfen der im Betrieb vorhandenen Fliissigkeit
durch Haftkréfte und Kapillarkrifte in der Packung gehalten. Der dynamische
Anteil entspricht dem zusétzlich im Betrieb vorhandenen Fliissigkeitsinhalt,
der die Packung als Film oder in Rinnsalen durchstromt, so dass sich der
gesamte Fliissigkeitsinhalt im Betrieb aus statischem und dynamischem
Anteil zusammensetzt.

Vi

h, = Vv = Rgtar + hdyn 3.1
ges

Der Betriebsbereich einer Packung gibt dabei die mit dieser Packung im
Betrieb realisierbaren Kombinationen an Gas- und Fliissigkeits-Durchsitzen
wieder. Ab einem gewissen Gasdurchsatz, dem sogenannten Staupunkt, ist
meist ein Aufstauen der Fliissigkeit in der Packung durch den Gasgegenstrom
zu beobachten. Hierbei ist der Betrieb der Packung aber noch moglich. Bei
weiterer Steigerung des Gasgegenstroms wird der Flutpunkt erreicht und der
Betrieb der Packung ist nicht mehr moglich.

Der Druckverlust eines Kolonneneinbaus stellt neben der Trennleistung
und dem Betriebsbereich die dritte SchliisselgroBe bei der Auslegung von
Kolonnen dar. Hierbei kann man zum einen den trockenen Druckverlust einer
Packung in der einphasigen Durchstromung bestimmen, zum anderen den
feuchten Druckverlust bei einer mehrphasigen Durchstromung.

3.1.1 Stand des Wissens fiir herkommliche Kolonneneinbauten

In der Literatur finden sich zahlreiche Arbeiten zur Beschreibung der Fluid-
dynamik von Kolonneneinbauten. Viele Autoren entwickeln dabei eigene
Korrelationen zur Vorausberechnung des Fliissigkeitsinhaltes. Im Allgemei-
nen wird der Fliissigkeitsinhalt im Betrieb nicht getrennt nach Haftfliissig-
keitsinhalt und dynamischem Fliissigkeitsinhalt betrachtet, oft wird von einer
Vernachldssigbarkeit des statischen gegeniiber dem dynamischen Fliissig-
keitsinhalt ausgegangen oder nur der gesamte Fliissigkeitsinhalt der Packung
im Betrieb bestimmit.

Eine Auswahl an Korrelationen, die in den letzten 20 Jahren publiziert und
auf einer breiten Datenbasis entwickelt wurden, soll im Folgenden niher
vorgestellt werden. Dabei werden nur die Gleichungen fiir die in dieser Arbeit
relevanten Betriebsbereiche diskutiert. Frithere Arbeiten beriicksichtigen die
erst in den neunziger Jahren des zwanzigsten Jahrhunderts entwickelten neuen
Typen strukturierter Packungen mit hoheren spezifischen Oberflichen noch
nicht (Mackowiak, 2003), weshalb sie fiir den Vergleich mit keramischen
Schwammstrukturen nicht herangezogen werden. Dennoch wurden viele der
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3.1 Fluiddynamik von Packungen und Schiittungen

dlteren Ansdtze liberarbeitet und bilden somit die Grundlage fiir die in dieser
Arbeit vorgestellten Korrelationen.

Generell lassen sich drei Typen von Korrelationen unterscheiden. Bei den
ersten beiden wird zunidchst der Fliissigkeitsinhalt ohne Gasgegenstrom
berechnet. Fiir den ersten Typ wird anschlieBend der Fliissigkeitsinhalt am
Flutpunkt berechnet und das Verhiltnis aus aktueller Gasgeschwindigkeit und
Gasgeschwindigkeit am Flutpunkt zur Interpolation verwendet. Beim zweiten
Typ wird der gemessene oder vorausberechnete feuchte Druckverlust fiir die
Berechnung des Fliissigkeitsinhalts mit Gasgegenstrom verwendet. Der dritte
Typ basiert auf einer theoretischen Ableitung aus der Stromungsmechanik.

Allen Korrelationen ist gemein, dass sie den Kehrwert der spezifischen
Oberflache des Einbaus als charakteristische Linge in dimensionslosen
KenngroBen und Korrelationen verwenden (Gleichung 3.2). In einem Fall
wird aufgrund der Analogie zu durchstromten Rohren ein hydraulischer
Durchmesser benotigt. Hier wird auf die von Dietrich et al. (2009) hergeleite-
te Beziehung (Gleichung 3.3) zuriickgegriffen.

Lepar = 1/ageo 3.2
&E
dyp =4-— 33
Ageo

Zu den Korrelationen vom ersten Typ zéhlt das neu iiberarbeitete Modell von
Mackowiak (2003), das auf theoretischen Ansidtzen beruht (Tropfen-
Schwebebett-Modell fiir den Fliissigkeitsinhalt und Widerstandsgesetz fiir den
Druckverlust) und an einer groBen Anzahl experimenteller Daten fiir ver-
schiedenste Packungen und Schiittungen iiberpriift wurde. Mackowiak sagt
dabei auch den Flutpunkt der Einbauten voraus. Die Giiltigkeitsgrenzen der
Korrelationen sind fiir diese Arbeit erfiillt.

Fiir den Fliissigkeitsbelastungsbereich mit Re; = 2 errechnet er fiir ver-
schiedene Stoffsysteme den Fliissigkeitsinhalt unterhalb des Staupunkts nach
Gleichung 3.4. Der Staupunkt wird fiir einen Wert von ug; = 0,65 - Ug gy
vorhergesagt. Der am Flutpunkt erreichte Fliissigkeitsinhalt berechnet sich fiir
up/ug . < 0,03 nach Gleichung 3.5. Fiir den Bereich zwischen Stau- und
Flutpunkt erfolgt eine Interpolation gema3 Gleichung 3.6. Die Gasgeschwin-
digkeit am Flutpunkt wird mit Gleichung 3.7 vorhergesagt. Der dabei ver-
wendete Tropfendurchmesser wird nach Gleichung 3.8 berechnet.

h’L,O = 0,57 . FTL1/3 34
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Zur Anwendung dieses Modells muss der Widerstandsbeiwert ¢, der Pa-
ckung in einphasiger Stromung am Flutpunkt bekannt sein. Der Widerstands-
beiwert lésst sich fiir Packungen aus Messungen des trockenen Druckverlus-
tes als Funktion der Gasgeschwindigkeit bestimmen (Gleichung 3.9). Der
feuchte Druckverlust wird fiir Re; = 2 nach Gleichung 3.10 berechnet, wobei
unterhalb des Staupunkts der Parameter Cp o, zwischen Stau- und Flutpunkt
der Parameter Cp und am Flutpunkt der Parameter Cpp; verwendet wird
(Gleichung 3.11). Somit ist mit diesem Modell eine Vorhersage aller fluiddy-
namischen Packungseigenschaften mit nur einem packungsspezifischen
Parameter, dem Reibungsbeiwert des trockenen Druckverlustes, moglich.

Aptr _ g(uG) . ageo

= - F? .
L 6 & 39
Ap E(uG) QAgeo CB 1/3 2/3 -
T g i ak ) 310
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u -0,16
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Eine weitere Korrelation, die die Interpolation mittels des Verhdltnisses der
aktuellen Gasgeschwindigkeit zur Gasgeschwindigkeit am Flutpunkt vor-
nimmt, ist das seit langem etablierte und immer wieder iiberarbeitete Modell
von Billet und Schultes (1999). Die Form mit den hier dargestellten Glei-
chungen wurde entwickelt fiir Fliissigkeitsbelastungen mit Re; = 5. Glei-
chung 3.12 beschreibt den Fliissigkeitsinhalt ohne Gasgegenstrom. Dabei
stellt C;, eine packungsspezifische Konstante dar. Fiir den Flutpunkt wird der
Fliissigkeitsinhalt nach Gleichung 3.13 berechnet. Die Interpolation erfolgt
dann direkt tiber die relative Gasgeschwindigkeit in der dreizehnten Potenz
(Gleichung 3.14).

12 1/3

hyo = (? A af;eo) - (0,85 Cy, - Re?® -FrLO‘1)2/3 3.12
v 0,05
h’L,Fl = 2,2 . hL,O < L ) 3.13
VH,0
u 13
G
h’L = hL,O + (hL,Fl - hL,O) . < ) 314
Ug,Fi

Die Beschreibung des trockenen Druckverlustes (Gleichung 3.15) stimmt bis
auf den konstanten Faktor Cy/3 (Gleichung 3.16) mit der von Mackowiak
tiberein (Gleichung 3.9). Fiir den Reibungsbeiwert des trockenen Druckver-
lustes gilt die Beziehung aus Gleichung 3.17 unter Verwendung der pa-
ckungsspezifischen Konstante Cy,-. Fiir die Modellierung des feuchten Druck-
verlustes wird die Verminderung des Hohlraumvolumens durch den Fliissig-
keitsinhalt nach Gleichung 3.18 beriicksichtigt.

L .
L 2 Cx & 315
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Die dritte Korrelation des ersten Typs wurde von Bornhiitter und Mersmann
entwickelt (Bornhiitter, 1991). Sie ist giiltig fiir kinematische Viskositéten
v, <107*m/s sowie Packungen mit spezifischen  Oberflichen
Ageo > 200m?/m3 und Porosititen &, < 0,8. Hierbei werden der Fliissig-
keitsinhalt ohne Gasgegenstrom (Gleichung 3.19) und der Fliissigkeitsinhalt
am Flutpunkt (Gleichung 3.20) mit der relativen Gasgeschwindigkeit in der
siebten Potenz direkt interpoliert (Gleichung 3.21). Auch in dieser Korrelation
wird der trockene Druckverlust nach dem Ansatz aus Gleichung 3.9 model-
liert. Fiir den feuchten Druckverlust existiert keine mathematische Korrelati-
on, ebenso wenig fiir den Flutpunkt.

o \1/3 0,85
hio = 1,56 Ga; % <TL> 3.19
€0
u o 2 g, \"*
hyp = 0,62 & - ( L. ( — ) ﬂ) 3.20
ugr \(PL—Pc) " 9 €0
o\’
G
hy = hyo+ (hup = hig) - <ua Fl) 3.21

Zum zweiten Typ von vorgestellten Korrelationen, die den ansteigenden
Flissigkeitsinhalt bis zum Flutpunkt mit dem feuchten Druckverlust korrelie-
ren, zdhlt die Arbeit von Stichlmair, Bravo und Fair (Stichlmair et al., 1989).
Der Ansatz fiir den Fliissigkeitsinhalt ohne Gasgegenstrom (Gleichung 3.22)
ist vergleichbar mit den vorgestellten Korrelationen des ersten Typs. Die
Beschreibung des Fliissigkeitsinhalts oberhalb des Flutpunkts erfolgt dann mit
dem gemessenen oder vorausberechneten feuchten Druckverlust (Gleichung
3.23). Diese deckt sich mit der im Folgenden diskutierten Korrelation von
Engel und wird daher hier nicht separat aufgefiihrt.
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Eine Weiterentwicklung der Korrelation nach Stichlmair et al. findet sich in
der Arbeit von Engel (2000). Fiir diese Korrelation wird auch der statische
Fliissigkeitsinhalt getrennt betrachtet, so dass sich der gesamte Fliissigkeitsin-
halt aus der Summe von statischem und dynamischem Anteil ergibt (Glei-
chung 3.24). Die Korrelation fiir den statischen Fliissigkeitsinhalt ist nach
oben bei einem Wert von 0,033 beschrinkt (Gleichung 3.25), fiir den Engel
angibt, dass er die Messwerte fiir Einbauten aus Metall zwar sehr gut, jene fiir
Einbauten aus keramischen Werkstoffen hingegen nur schlecht wiedergeben
kann (Engel, 1999). Dies fiihrt Engel auf die Mikroporositit des Materials
zuriick, die sich mit Fliissigkeit vollsaugen kann und daher zu erhohten
Fliissigkeitsinhalten fiihrt. Fiir die Bestimmung des Fliissigkeitsinhalts ohne
Gasgegenstrom fiihrt Engel eine Dimensionsanalyse durch und gelangt so auf
die dimensionslosen Kennzahlen in Gleichung 3.26, deren Exponenten er an
eine Vielzahl von Messwerten anpasst. Gleichung 3.27 ist eine Anpassung der
bereits von Stichlmair et al. verwendeten Formulierung zur Beschreibung des
Fliissigkeitsinhalts mit Gasgegenstrom.

Der feuchte Druckverlust wird von Engel gemil3 Gleichung 3.28 als Funk-
tion des Fliissigkeitsinhalts beschrieben. Hierbei wird ein von Stoffwerten
abhingiger Tropfendurchmesser d; (Gleichung 3.29) angenommen, um den
Zuwachs an spezifischer Oberflidche durch den Fliissigkeitsinhalt zu beschrei-
ben. Der Druckverlustbeiwert ¢ ergibt sich aus dem trockenen Druckverlust,
fiir dessen Berechnung in Gleichung 3.28 der Wert des Fliissigkeitsinhalts zu
Null gesetzt wird. Zur Vorausberechnung des Verlaufes von Fliissigkeitsin-
halt und feuchtem Druckverlust konnen die Gleichungen 3.27 und 3.28
ineinander eingesetzt und exakt gelost werden.

Die Vorhersage des Flutpunkts stiitzt Engel auf den unendlich steilen An-
stieg des Druckverlustes als Funktion der Gasgeschwindigkeit und differen-
ziert hierzu die Gleichung fiir den Druckverlust. Damit gelangt er zu den
Gleichungen 3.30 und 3.31, aus denen sich der Druckverlust am Flutpunkt
berechnen ladsst. Mit Gleichung 3.32 lisst sich dann der Fliissigkeitsinhalt am
Flutpunkt und mit Gleichung 3.33 die Gasgeschwindigkeit berechnen.

hy = hgtar + hdyn 3.24
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Die Korrelation von Engel ermoglicht daher eine pradiktive Ermittlung aller
Betriebsparameter einer Packung, wobei als einziger packungsspezifischer
Parameter der Reibungsbeiwert des trockenen Druckverlustes bestimmt
werden muss.

Der dritte Korrelationstyp verwendet Ansitze aus der Stromungsmechanik.
Hierzu zihlt als erstes das Modell der relativen Permeabilititen. Es ist auf-
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3.1 Fluiddynamik von Packungen und Schiittungen

grund des theoretischen Ansatzes fiir Gleich- und Gegenstromfithrung an-
wendbar. Saez und Carbonell (1985) haben die Anwendbarkeit fiir den
Gleichstrom in Packungen und Schiittungen gezeigt, Carbonell (2000)
postuliert die Anwendbarkeit fiir verschiedene Stromfiihrungen, da in den fiir
beide Phasen aufgestellten Impulsbilanzen die Vorzeichen der Widerstands-
krifte die Stromungsrichtungen der einzelnen Phasen wiedergeben. Hier ist
nur der fiir diese Arbeit relevante Fall des Gegenstroms dargestellt.

. dig dpg K
pG'uG'dZ=_dZ +pG'g+€O—hL 334
. diy dp, K,
Pty =t P g T 3.35
L
0=g-(pL—pa)—ﬁ— Ao 3.36
h, & —h
K _ <—€0 _ hSt‘“>2’43 : (ﬁ) 3.37
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AD: .. az "
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L _ 1
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20+0’9.pL g eg 36 3.40
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Die Impulsbilanzen fiir aufwirts stromendes Gas und abwirts stromende
Fliissigkeit sind in den Gleichungen 3.34 und 3.35 gegeben. Unter Vernach-
lassigung der Abhingigkeit der Geschwindigkeit vom Ort und unter der
Voraussetzung der gleichen Druckgradienten ergibt sich Gleichung 3.36. Fiir
die Widerstandskrifte wird nun ein an Messdaten angepasster Ansatz basie-
rend auf dem Druckverlust fiir die einphasige Stromung nach Ergun modifi-
ziert mit relativen Permeabilititen nach Gleichungen 3.37 und 3.38 gewihlt.
Der Druckverlust fiir die einphasige Stromung nach Ergun ist dabei durch
Gleichung 3.39 gegeben, wobei wahlweise die von Ergun ermittelten Kon-
stanten A = 150 und B = 1,75 oder von anderen Autoren spéter angepasste
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3 Fluiddynamik keramischer Schwamme als Kolonneneinbauten

Konstanten A’ und B’ verwendet werden konnen. Fiir die Korrelation des
statischen Fliissigkeitsinhalts wurde Gleichung 3.40 an experimentell ermit-
telte Werte angepasst.

Das zweite Modell betrachtet die Kriftebilanz an der Filmstromung und
wurde von Rocha et al. (1993) als Modell der benetzten Packungskanile
speziell fiir strukturierte Packungen aufgestellt. Hierbei gehen geometrische
Uberlegungen zur Bestimmung der lokalen Geschwindigkeiten der beiden
Phasen, aufgrund der gegeniiber der Horizontalen um den Winkel ¢ geneig-
ten Packungslagen, in die Berechnung des auf das Hohlraumvolumen bezo-
genen Fliissigkeitsinhaltes h; nach Gleichung 3.41 ein. Dieser muss daher
nach Gleichung 3.42 korrigiert werden.

Die Grofle S gibt dabei als dquivalenter Durchmesser die benetzte Kanten-
linge des Packungskanalquerschnittes wieder und kann fiir die Schwimme
durch den hydrodynamischen Durchmesser nach Gleichung 3.3 ersetzt
werden. Die Berechnung des Fliissigkeitsinhaltes muss aufgrund der vom
Fliissigkeitsinhalt abhingigen modifizierten Ergun-Konstanten A’ und B’
(Gleichungen 3.43 und 3.44) implizit erfolgen. Der Einfluss des absoluten
Wertes des Druckverlusts am Flutpunkt auf den Fliissigkeitsinhalt ist dabei im
relevanten Wertebereich nicht signifikant.
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~ 88,774
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3.1.2 Stand des Wissens fiir Schwammstrukturen

Aufgrund der wenigen in der Literatur zu findenden Arbeiten zur mehrphasi-
gen Durchstromung von Schwammstrukturen ist auch die Anwendbarkeit der
bekannten fluiddynamischen Korrelationen fiir Schwimme nur sehr wenig
erforscht. Sehr weitgehend untersucht wurde hingegen der trockene Druck-
verlust. Fiir die Bestimmung des Reibungsbeiwertes aus den bereits fiir
Packungen in Kapitel 3.1.1 vorgestellten Korrelationen des trockenen Druck-
verlusts kann mittels eines Koeffizientenvergleiches fiir keramische
Schwimme auf die Korrelation fiir den trockenen Druckverlust unter Ver-
wendung der gesamten Porositit von Dietrich et al. (2009) zuriickgegriffen
werden, die fiir die von Vesuvius hergestellten und auch in diesem Projekt
verwendeten Schwimme ermittelt wurde. Er gibt fiir alle Schwammtypen eine
allgemeine Korrelation an (Gleichung 3.45), die in dieser Arbeit auch fiir die
Schwamme von Johann Jacob Letschert Sohn verwendet wird, da es sich
hierbei ebenfalls um nicht infiltrierte keramische Replikate mit einer
dhnlichen Differenz zwischen &duBerer und gesamter Porositit handelt.
Eine Anpassung der Faktoren fiir die von Erbicol hergestellten,
infiltrierten Schwdamme ohne Mikroporositit erfolgte ebenfalls durch
Dietrich et al. (2010b) (Gleichung 3.46). Somit konnte fiir alle verwendeten
Schwammtypen eine theoretische Ermittlung des Reibungsbeiwerts erfolgen
(siche Anhang A 8).

Schwammtypen mit Mikroporositit (Hersteller Vesuvius und Letschert):

A e: e
ptrzllo.u.uG_FlAS.pG_feo.ué 345
L 16 - ges 4 Eges

Schwammtypen ohne Mikroporositit (Hersteller Erbicol):

Aptr — 106 NG - aéeo

— 106 - Pe " %geo . 2
L 16 - &50s

u 3.46
4 €305 G

ug + 1,27 -

Fiir den Fliissigkeitsinhalt im Gegenstrom existieren in vier Arbeiten Unter-
suchungen, in drei Arbeiten werden diese auch mit einfachen Korrelationen
verglichen. Stemmet et al. (2005) stellen experimentelle Ergebnisse zu
Flussigkeitsinhalt und Flutpunkt von Metallschwidmmen verschiedener
Porenzahlen vor. In einer folgenden Arbeit (Stemmet et al., 2006) verweisen
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die Autoren ebenso wie Calvo et al. (2009) auf das von Carbonell vorge-
schlagene und bereits in Kapitel 3.1.1 vorgestellte Modell der relativen
Permeabilititen (Gleichungen 3.34 bis 3.40). Stemmet et al. iiberpriifen die
Anwendbarkeit dieser Korrelation fiir Schwidmme, wobei sowohl die Ergun-
Parameter A und B als auch die Exponenten der relativen Permeabilititen als
Anpassungsparameter verwendet wurden. Calvo et al. verwenden nur
die Korrelation des statischen Fliissigkeitsinhalts zum Vergleich mit
thren Messdaten.

Lévéque et al. (2009) gibt eine einfache Beziehung fiir den dynamischen
Fliissigkeitsinhalt an (Gleichung 3.47), die unterhalb des Staupunkts
gelten soll. Hierfir wird eine Abweichung aller Messwerte von
unter 15% angegeben.

hayn = 0,0115 - Re;® 3.47

Fiir den statischen Fliissigkeitsinhalt extrapolieren Lévéque et al. einen Wert
von hgnr = 0,019. Dieser ist jedoch spezifisch fiir die von ihnen verwendete
Schwammstruktur. Da keine Untersuchung des Einflusses von Schwammpa-
rametern erfolgt, kann dieser Wert nicht als allgemeingiiltig fiir alle
Schwammtypen iibernommen werden.

3.2 Experimentelle Vorgehensweise

Zur Bestimmung der fluiddynamischen Parameter keramischer Schwimme
wurde ein Versuchsaufbau mit modularem Kolonnenschuss gewdhlt, der eine
grofle Flexibilitiat beziiglich der verwendeten Packungshohe aufweist und
einen einfachen Ein- und Ausbau der Packungen ermoglicht. Zusitzlich
wurde fiir die Bestimmung des statischen Fliissigkeitsinhalts eine Tauchvor-
richtung konzipiert. Der Fliissigkeitsinhalt wurde dabei jeweils gravimetrisch
bestimmt. Der Druckverlust wurde mit einem Fliissigkeits-Manometer
gemessen.” Als Testsystem kam in allen Untersuchungen Wasser-Luft
zum Einsatz.

3.2.1 Bestimmung des statischen Fliissigkeitsinhalts

Die Bestimmung des statischen Fliissigkeitsinhalts erfolgte getrennt von der
Bestimmung des gesamten Fliissigkeitsinhalts im Betrieb. Diese Vorgehens-
weise ist bereits in der Literatur dokumentiert (Stemmet et al., 2006, Lévéque
et al., 2009) und soll zu einer groleren Genauigkeit des bestimmten statischen

’ Die vorgestellten Versuchsmethodiken wurden publiziert (Grofe und Kind, 2011).
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Fliissigkeitsinhalts fithren. Bei der getrennten Bestimmung des statischen
Fliissigkeitsinhalts wird die Packung vollstindig in die Fliissigkeit einge-
taucht und so vollstindig benetzt. Bei der Bestimmung z.B. durch Abtropfen
in der Kolonne ist die vorherige Benetzungssituation nicht genau bekannt.

Die Tauchvorrichtung zur Bestimmung des statischen Fliissigkeitsinhalts
sollte demnach die Einbau-Situation der Schwammpackung in der Kolonne
abbilden konnen, um eine vergleichbare Abtropfsituation zu schaffen. Daher
wurde ein Plexiglas-Schuss mit variabler Hohe fiir Experimente mit verschie-
denen Packungshohen gewihlt, in dem die Schwidmme vollstindig in die
Fliissigkeit eingetaucht werden konnen. Das anschlieBende Abtropfen in
gesittigter Atmosphire dient zur Vermeidung von Verdunstungseffekten. Die
Massendifferenz zwischen der trockenen und der feuchten Schwammpackung
erlaubt die Bestimmung der darin befindlichen Fliissigkeitsmasse. Mittels der
Dichte kann diese in ein Volumen umgerechnet werden.*

3.2.2 Bestimmung der fluiddynamischen Parameter im Betrieb

Der gewihlte modulare Aufbau zur Bestimmung des gesamten Fliissigkeits-
inhalts im Betrieb und des feuchten Druckverlustes sowie der Betriebsgrenzen
ist in Abb. 3.1 dargestellt. Die DN 100-Kolonne ist mit einem feststehenden
Sumpf und einem verschiebbaren Kopf ausgestattet, so dass dazwischen
Schwammpackungen verschiedener Hohen eingebaut und einfach ausgewech-
selt werden konnen. Zugleich sind dadurch die Konfigurationen von Kopf und
Sumpf relativ zur Packung gleich, so dass kein zusitzlicher Endeffekt durch
unterschiedliche Packungshohen zu erwarten ist. Die Packungselemente
werden dabei zur Vermeidung von Bypass-Stromen mit Polyethylen-Folie
umwickelt und so ohne Spalt in die Kolonnenschiisse eingepasst.

Die Fliissigkeit wird durch eine Zahnradpumpe und eine Schlauchpumpe
im Kreislauf gefahren und iiber einen Sternverteiler mit 8 Tropfstellen von
Imm Durchmesser auf einem Kreis mit SO0mm Durchmesser iiber der Pa-
ckung verteilt. Dies entspricht circa 1000 Tropfstellen/m2. Der Fliissigkeitsvo-
lumenstrom wird iiber einen Schwebekorperdurchflussmesser erfasst. Die
Aufteilung des Fliissigkeitsstroms in einen Hauptstrom aus dem Vorratsgefal3
und einen Seitenstrom aus dem kleinen Behélter wurde zur Stabilisierung der
Messung gewdhlt. Das Vorratsgefi3 dient durch seine groB3ere Oberfliche als
Puffer fiir Schwankungen im Fliissigkeitsdurchsatz. Der Fiillstand im Vor-
ratsgefdB wird durch den Uberlauf in den kleinen Behiilter konstant gehalten.

* Alle verwendeten Stoffwerte und Stoffwertkorrelationen sind im Anhang A 5 zusammengestellt.

37



3 Fluiddynamik keramischer Schwamme als Kolonneneinbauten

Die Fliissigkeitsmasse und damit der Fliissigkeitsinhalt in der Kolonne im
kleinen Behilter wird durch eine Waage online erfasst.

Fliissigkeits- Abgas
verteiler

Massen-
durchfluss-
messer

variable
Schuss-
héhe

A

Schlauch- | Zahnrad-
pumpe pumpe

Differenz-
druck-
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Abb. 3.1: Schematischer Versuchsaufbau zur Bestimmung der fluiddynami-
schen Parameter Fliissigkeitsinhalt und Flutpunkt im Betrieb. Ein detailliertes
R&I-Fliefbild sowie die Spezifikationen der Messgerdte befinden sich im
Anhang A 6.

Der Gasstrom wird aus dem Druckluftnetz entnommen und anschlieBend in
einem unbeheizten Sittiger mit Wasser aufgesittigt, um Verdunstungseffekte
in der Kolonne zu vermeiden. Bei kleinen Volumenstromen
(V; < 14Nm?3/h) ist dabei der Wirmeeintrag aus der Umgebung ausreichend
zum Ausgleich der Verdunstungswidrme im Sittiger. Gemessen wird der
trockene Luftstrom iiber einen Schwebekorperdurchflussmesser. Fiir hohere
Volumenstrome stehen ein Massflowcontroller sowie ein beheizter Sittiger
zur Verfiigung, um grofle Differenzen zwischen Luft- und Umgebungstempe-
ratur sowie einen zu geringen Sittigungsgrad zu vermeiden. Die feuchte Luft
wird iiber ein Gaseinleitrohr mit nach unten gerichteter, ovaler Offnung von
50mm X 13mm in die Kolonne eingebracht. Die Richtungsumkehr des Gases
in der Kolonne dient der VergleichmiBigung der Strémung. Ein mit Fliissig-
keit gefiillter Siphon am Kolonnensumpf verhindert Gasdurchbruch entgegen
der vorgesehenen Stromungsrichtung. Der Druckverlust iiber die Packung
kann mittels eines U-Rohr-Manometers mit Nonius fiir die Millibar-Skala
(sog. Betz-Manometer) bestimmt werden.
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Der Versuch startet dabei mit trockenen Schwidmmen, da in Vorversuchen
eine deutliche Hysterese im Fliissigkeitsinhalt fiir die Variation der Beriese-
lungsdichte gemessen wurde (siche Anhang A 7). Dieses Phdnomen ist fiir
Schwamme auch aus der Literatur bekannt (Lévéque et al., 2009). Ein hoherer
Flussigkeitsinhalt aufgrund eines zu einem hoheren Fliissigkeitsdurchsatz
gehorenden Benetzungszustandes kann zu fritherem Fluten und damit einer
Verfilschung der Ergebnisse fiithren.

Wihrend einer Versuchsreihe werden bei konstanter Berieselungsdichte B,
nacheinander steigende Gasbelastungsfaktoren F eingestellt, bis es zum
Fluten der Packung kommt oder die Betriebsgrenze der Anlage erreicht ist.
Dabei muss sich fiir jede Kombination aus Betriebsparametern ein stationérer
Zustand einstellen, der dann einige Zeit gefahren wird. Die Messdaten fiir die
Fliissigkeitsmasse werden iiber den stationdren Zustand zeitlich gemittelt.

Der gesamte Fliissigkeitsinhalt der Schwammpackung im Betrieb kann
dabei aus der Differenz zweier Messungen des Fliissigkeitsinhalts der Kolon-
ne mit und ohne eingebaute Packung bei sonst gleichen Betriebsparametern
ermittelt werden. Dabei miissen der Fliissigkeitskreislauf sowie der Vorrats-
tank vor Versuchsbeginn vollstindig mit Fliissigkeit gefiillt sein. Wihrend
des Versuchs darf auBerdem kein Gas in den Fluissigkeitskreislauf gelangen,
um die Reproduzierbarkeit der Messungen zu gewihrleisten. Im Betrieb ist
der absolute Fiillstand des VorratsgefiBles vom geforderten Volumenstrom
abhingig. Da jedoch die Bestimmung des Fliissigkeitsinhalts aus der Diffe-
renz zweier Messungen bei gleichem Volumenstrom erfolgt, wird dieser
Effekt kompensiert. Der kleine Behilter muss zu Versuchsbeginn mit ausrei-
chend Wasser gefiillt sein, um den Fliissigkeitsinhalt der Kolonne mit
Schwamm im Betrieb ausgleichen zu konnen. Aulerdem miissen gegebenen-
falls durch den erhohten Druckverlust der Packung sowie durch verédnderten
Tropfenmitriss auftretende Differenzen beriicksichtigt werden. Eine detaillier-
te Beschreibung der Versuchsauswertung ist im Anhang A 7 zu finden.

Fiir die Bestimmung der Betriebsgrenzen ist eine Definition der Betriebs-
zustdnde unerldsslich, um die Ergebnisse mit anderen trennwirksamen
Einbauten vergleichen zu konnen. Im Allgemeinen wird bei Packungen
zwischen dem normalen Betriebsbereich, in dem ein in etwa konstanter
Flissigkeitsinhalt unabhéngig vom Gasgegenstrom vorhanden ist, dem
Staubereich oberhalb des Staupunktes, in dem sich vermehrt Fliissigkeit in der
Packung ansammelt und der Druckverlust stirker als zuvor ansteigt, sowie
dem Flutpunkt unterschieden.

Die Definition des Flutpunktes kann sich dabei auf verschiedene Kriterien
stiitzen, die bei unterschiedlichen Gasdurchsatzen auftreten konnen. Fiir diese
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Arbeit wird die von Kister (1992) gewihlte Definition verwendet, bei der der
Beginn des Flutens einer Kolonne durch einen rasch ansteigenden Druckver-
lust mit gleichzeitigem Einbruch in der Stoffiibergangseffizienz und starkem
Tropfenmitriss gekennzeichnet ist. Dabei kommt es zu einer vollstindigen
Phaseninversion, so dass oberhalb des Flutpunktes die Kolonne zu einer
Blasensdule mit Einbauten wird. Es handelt sich dabei um einen instationéren
und instabilen Betriebszustand. Da der Flutpunkt aus den Messungen der
fluiddynamischen Parameter bestimmt wird, werden als Hauptkriterien die
Ausbildung einer ausgeprigten Sprudelschicht iiber der Packung, ein starker
Tropfenmitriss und der stark iiberproportionale Anstieg des Druckverlustes
gewihlt. In Abgrenzung hierzu werden am Staupunkt eine Anderung im
Verlauf des Druckverlustes sowie das Aufstauen von Fliissigkeit innerhalb,
jedoch noch nicht oberhalb der Packung beobachtet.

Bei einigen Schwammtypen ist der Ubergang zwischen Staubereich und
Einsetzen des Flutens flieBend. Meist ist dann weiter ein Betrieb moglich,
jedoch bei deutlich instationdrem Verhalten. Andere Schwammtypen weisen
keinen ausgepridgten Staubereich auf sondern fluten sofort. Eine Messung des
Fliissigkeitsinhaltes ist dann in jedem Fall nicht mehr moglich.

3.3 Versuchsergebnisse zur Fluiddynamik

Die Fluiddynamik der Schwidmme wird unter mehreren Aspekten untersucht.
Zum einen soll der Einfluss der Schwammparameter wie Porositit, Porenzahl
und Material untersucht werden. Zum zweiten wird der Einfluss der Element-
hohe und der dadurch bedingten Anzahl an Intersektionen im Hinblick auf die
Gesamthohe der Packung untersucht.’

3.3.1 Statischer Fliissigkeitsinhalt

Der statische Fliissigkeitsinhalt ist zunédchst bei allen Schwammtypen fiir
einzelne Elemente bestimmt worden. Die dabei erhaltenen Ergebnisse sind in
Abb. 3.2 dargestellt. Hierbei wurde auch die Reproduzierbarkeit der Messun-
gen untersucht. Zum einen wurden die Messungen mehrmals fiir ein und
dasselbe Element, zum anderen fiir verschiedene Elemente des gleichen
Schwammtyps durchgefiihrt. Es ergab sich dabei eine Schwankung im
Bereich von + 5% fiir die Wiederholung des Experiments an ein und demsel-
ben Element und von £ 10% fiir den gleichen Typ.

> Die hier vorgestellten Ergebnisse wurden zum groBten Teil publiziert (Grofe und Kind, 2011).
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Es lassen sich hierbei zwei grundlegende Dinge erkennen. Zum einen steigt
der statische Fliissigkeitsinhalt mit steigender spezifischer Oberfldche, also
steigender Porenzahl, innerhalb einer Reihe von Schwammtypen gleicher
Porositit, gleicher Elementhohe und gleichen Materials (gleiche Symbole).
Zum anderen weisen Schwammtypen mit geringerer Porositit, also einem
hoheren Feststoffvolumenanteil, sowie gleicher Porenzahl, gleicher Element-
hohe und gleichem Material einen leicht erhohten statischen Fliissigkeitsin-
halt auf (vergleiche beispielsweise V 75 XX 25 mit V 85 XX 25).
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Abb. 3.2: Statischer Fliissigkeitsinhalt als Funktion der geometrischen Ober-
fldche fiir einzelne Elemente der verschiedenen Schwammtypen. Die Fehler-
balken geben die Standardabweichung der Messwerte an. Kurzbezeichnungen
siehe Kapitel 2.1. Linien dienen der optischen Fiihrung.

Die Silikat-Schwiamme (L 91 10 100) zeigen bei etwa gleicher spezifischer
Oberflidche einen deutlich niedrigeren statischen Fliissigkeitsinhalt als die
Schwammtypen aus Aluminiumoxid (V XX XX XX). Dies konnte zum einen
auf die hoheren Porositiatswerte der Silikat-Schwidmme zuriickzufiihren sein.
AuBerdem besitzen die Silikat-Schwimme weit weniger geschlossene Fenster
im Gegensatz zu den Aluminiumoxid-Schwdmmen, die, bedingt durch den
Herstellungsprozess, stirker verklebt sind. Dies konnte ein weiterer Grund fiir
die niedrigeren statischen Fliissigkeitsinhalte der Silikat-Schwamme sein.

Die schlechter benetzbaren Schwimme aus Silicium-infiltriertem Silici-
umcarbid (E 88 XX 25) weisen generell sowohl niedrigere Oberflichen als
auch niedrigere statische Fliissigkeitsinhalte auf. Dies kann auf die Benet-
zungseigenschaften genauso zuriickzufiihren sein wie auf die Tatsache, dass
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diese Schwimme herstellungsbedingt weniger geschlossene Fenster aufwei-
sen und somit weniger Riickhaltevermdgen fiir die Fliissigkeit besitzen. Daher
wurde der Einfluss des Kontaktwinkels y im Weiteren ebenfalls untersucht.

Sehr auffillig und zunichst verwunderlich ist die Tatsache, dass die
Schwimme aus Aluminiumoxid mit groBBerer Elementhohe (V XX XX 50)
gegeniiber den Schwidmmen mit gleicher Spezifikation aber halber Hohe
(V XX XX 25) einen etwa doppelt so groBen statischen Fliissigkeitsinhalt
aufweisen. Dies bedeutet, dass sich in beiden jeweils vergleichbaren
Schwammtypen unterschiedlicher Elementhohe das gleiche absolute Fliissig-
keitsvolumen befindet. Es stellt sich also die Frage, welches Profil des
Fliissigkeitsinhaltes sich fiir diese Schwammtypen in einem Stapel iiber die
Hohe ausbildet. An den Ubergingen zwischen zwei Elementen, den soge-
nannten Intersektionen, konnte sich ein erhohter Fliissigkeitsinhalt ausbilden.
Im Folgenden sind daher an ausgewihlten Schwammtypen Untersuchungen
zum Finfluss der Intersektionen auf den statischen Fliissigkeitsinhalt von
Elementstapeln durchgefiihrt worden.

3.3.2 Einfluss der Intersektionen auf den statischen Fliissigkeitsinhalt

Der Einfluss der Intersektionen auf den statischen Fliissigkeitsinhalt wurde
zunidchst fiir verschiedene Packungshohen, also Stapelhohen, fiir den
Schwammtyp V 85 20 25 untersucht. Dabei wurde der Fliissigkeitsinhalt fiir
jedes einzelne Element im Stapel durch Abheben vom oberen Stapelende her
bestimmt und anschlieBend der Mittelwert fiir den gesamten Stapel gebildet.

In Abb. 3.3 sind die erhaltenen Ergebnisse aufgetragen. Es ist zu erkennen,
dass der Fliissigkeitsinhalt im Gesamtstapel mit der Stapelhohe abnimmit,
wihrend der Flissigkeitsinhalt im untersten Element des Stapels zunimmit.
Der Fliissigkeitsinhalt im obersten Element ist stets am kleinsten, wihrend
jener in allen mittleren Elementen demgegeniiber leicht erhoht ist. Diese
beiden Werte bleiben mit der Stapelhohe etwa konstant.

Dieses sich im Elementstapel ausbildende Profil 1idsst auf einen erschwerten
Abtropfvorgang im untersten Element eines Stapels gegeniiber den anderen
Elementen schlieBen. Die Zunahme des Fliissigkeitsinhalts im untersten
Element mit der Stapelhthe ist nicht erklédrlich. Experimentelle Fehler durch
das Abheben der Elemente konnen aufgrund der guten Reproduzierbarkeit der
Messungen ausgeschlossen werden. Das Abheben des gesamten Elementsta-
pels oberhalb des untersten Elements fithrte zu vergleichbaren Resultaten
(sieche Anhang A 12).
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Abb. 3.3: Statischer Fliissigkeitsinhalt fiir Schwdmme vom Typ V 85 20 25 an
unterschiedlichen Positionen in Elementstapeln verschiedener Stapelhdhen.
Reproduzierbarkeit dhnlich wie in vorherigen Versuchen, auf Fehlerbalken

wurde aus Griinden der Ubersichtlichkeit verzichtet. Linien dienen der opti-
schen Fiihrung.

Die Abnahme des Fliissigkeitsinhalts des gesamten Stapels ist auf die zuriick-
gehende Gewichtung des untersten Elements mit seinem stark erhohten
Fliissigkeitsinhalt zuriickzufiihren. Fiir Stapelhohen grofler als 150mm laufen
die Werte in ein Plateau, so dass keine Abhingigkeit von der Stapelhohe mehr
zu erwarten ist.

Der Vergleich dieses Effekts fiir verschiedene Schwammtypen ist in Abb.
3.4 dargestellt. Die Auswahl der fiir diese Untersuchungen verwendeten
Schwammtypen basiert auf ihrem Einsatzpotential fiir die Untersuchungen
zum Fliissigkeitsinhalt im Betrieb. Die gewihlten Schwammtypen lassen sich
im Gegenstrom mit nennenswerter Gasbelastung betreiben. Alle zeigen im
statischen Fliissigkeitsinhalt des Stapels ein dhnliches Verhalten, lediglich fiir
die Silikat-Schwimme (L 91 10 100) mit groBBerer Elementhohe ist der Effekt
weniger stark ausgeprigt. Generell fithren hohere Porenzahlen und kleinere
Elementhohen zu einem stidrker ausgeprigten Profil innerhalb des Stapels.
Auch ist bei dieser groeren Stapelhohe eine breitere Aufficherung der Werte
in der Mitte des Stapels zu erkennen.
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Abb. 3.4: Statischer Fliissigkeitsinhalt der einzelnen Positionen in Stapeln mit
200mm Hohe fiir verschiedene Schwammtypen. Reproduzierbarkeit dhnlich

wie in vorherigen Versuchen, auf Fehlerbalken wurde aus Griinden der Uber-
sichtlichkeit verzichtet.
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Abb. 3.5: Vergleich verschiedener Drainagevarianten zur Minimierung des

Profils des statischen Fliissigkeitsinhalts im Schwammstapel der Hohe
100mm.

Generell 1dsst sich also sagen, dass alle Schwammtypen eine erhohte Fliissig-
keitsmenge im untersten Element eines Stapels aufweisen. Dies ist moglich-
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erweise durch ein ungiinstiges Abtropfverhalten bedingt. Um diesen Einfluss
ndher zu untersuchen, wurden weitere Versuche mit verbesserter Drainage
durchgefiihrt. Dazu wurde zum einen der unterste Schwamm im Stapel durch
einen Schwamm gleichen Materials mit groBeren Poren, also kleinerer
Porenzahl, ersetzt. Zum anderen wurden im untersten Schwamm des Stapels
durch das Einbringen von Drahtstiicken definierte Abtropfstellen geschaffen,
die zu einer verbesserten Drainage fiihren sollten.

In Abb. 3.5 sind die Ergebnisse zur Wirksamkeit der Drainagevarianten
aufgetragen. Die zusitzliche Einbringung von Abtropfstellen an den groBpo-
rigen Aluminiumoxid-Schwimmen (V 85 10 25) in Form von Drihten fiihrt
zu einer generellen Erniedrigung des Fliissigkeitsinhalts in allen Elementen
im Stapel. Das Profil innerhalb des Stapels bleibt jedoch erhalten. Hier war
der Fliissigkeitsinhalt jedoch schon zuvor vergleichsweise gering.

Der Austausch des untersten Elements in einem Stapel aus 20ppi-
Schwdmmen durch ein Element mit 10ppi (Stapel aus drei V 85 20 25 mit
einem V 85 10 25) zeigt die zu erwartende Erniedrigung des Fliissigkeitsin-
halts im untersten Element, da die Schwammtypen mit groeren Poren
generell einen niedrigeren Fliissigkeitsinhalt aufweisen. Das unterste der in
der Mitte des Stapels befindlichen 20ppi-Elemente hat in dieser Konfiguration
einen leicht erhohten Fliissigkeitsinhalt, der jedoch gegeniiber der Erniedri-
gung im untersten Element nicht ins Gewicht fillt. Generell ist das Profil in
dieser Stapelreihenfolge vergleichsweise ausgeglichen und der Fliissigkeits-
inhalt des gesamten Stapels ist erwartungsgemif} erniedrigt.

3.3.3 Einfluss des Kontaktwinkels auf den statischen Fliissigkeitsinhalt

Der Einfluss des Kontaktwinkels y auf den statischen Fliissigkeitsinhalt der
Schwidmme ist bereits in Abb. 3.2 aus dem Unterschied zwischen den
Schwidmmen aus Silicium-infiltriertem Siliciumcarbid (y = 21°) und
Aluminiumoxid (y = 0°) erkennbar. Ein hoherer Kontaktwinkel fiihrt
dabei zu niedrigeren Fliissigkeitsinhalten. Jedoch ist dieser Einfluss hier
noch nicht getrennt von anderen Parametern wie Offenporigkeit und
Porositit beobachtbar.

Der Vergleich zwischen unbeschichteten und mit Paraffin beschichteten
Aluminiumoxid-Schwimmen der nominell gleichen Parameter erlaubt es, den
Vergleich zwischen den Kontaktwinkeln bei nur leicht unterschiedlicher
Porositit vorzunehmen. Die Anderung der Porositit resultiert aus der Be-
schichtung mit Paraffin und beléduft sich auf einen Volumenanteil von etwa
5%. Aus vorangegangenen Messungen ist bekannt, dass der Fliissigkeitsinhalt
mit fallender Porositit steigt. Fiir die mit Paraffin beschichteten Schwimme
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mit erniedrigter Porositit ist also ein erhohter Fliissigkeitsinhalt zu erwarten,
wenn der Kontaktwinkel keine Rolle spielt.

In Abb. 3.6 sind die Ergebnisse fiir den statischen Fliissigkeitsinhalt von
Schwammen mit verschiedenen Kontaktwinkeln erkennbar. Die mit Paraffin
beschichteten Schwimme (V 85 10 25 P) weisen oben und in der Mitte des
Stapels einen dhnlichen Fliissigkeitsinhalt wie die unbeschichteten Schwim-
me (V 85 10 25) auf. Im untersten Element ist der Fliissigkeitsinhalt hingegen
stark erniedrigt. Der erhohte Kontaktwinkel und damit die schlechtere Be-
netzbarkeit fithren zu einer verbesserten Drainage. Dieser Trend ist auch bei
den Schwidmmen aus Silicium-infiltriertem Siliciumcarbid (E 88 10 25) zu
erkennen, die ebenfalls einen groBeren Kontaktwinkel gegeniiber den Alumi-
niumoxid-Schwidmmen aufweisen. Hier ist der gesamte Fliissigkeitsinhalt
zusitzlich zum Fliissigkeitsinhalt im untersten Schwamm erniedrigt. Diese
Schwiamme weisen im Gegensatz zu den Schwimmen aus Aluminiumoxid
weniger geschlossene sowie leicht gro3ere Poren auf (sieche Anhang A 1) und
reihen sich daher nicht zwischen den anderen beiden Schwammtypen ein.
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Abb. 3.6: Vergleich von Stapeln der Hohe 100mm aus Materialien mit ver-
schiedenen Kontaktwinkeln: 0° (V851025), 21° (ES881025), 89°
(V851025P).

Die Verringerung des Profils innerhalb des Stapels ist diesen Ergebnissen
zufolge auf den erhohten Kontaktwinkel und die schlechtere Benetzbarkeit
zurlickzufiihren. Je groBer der Kontaktwinkel, desto weniger ausgepragt ist
das Profil innerhalb des Stapels. Die vergleichbaren Werte zwischen den
unbeschichteten und beschichteten Schwimmen oben und in der Mitte des
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Stapels sowie der erniedrigte Fliissigkeitsinhalt der Schwimme aus SiSiC
deuten auf einen geringeren Einfluss der Porositdt und einen groBeren Ein-
fluss des Anteils an geschlossenen Poren sowie der leicht unterschiedlichen
Porengrof3e bei gleicher nomineller Porenzahl hin.

3.3.4 Gesamter Fliissigkeitsinhalt im Betrieb

Der gesamte Fliissigkeitsinhalt im Betrieb wurde fiir verschiedene Konfigura-
tionen von Schwammpackungen bestimmt. Dabei konnten nur Schwammty-
pen von grofler Offenporigkeit eingesetzt werden. Alle Schwammtypen des
Herstellers Vesuvius mit 20 und 30ppi (V XX 20 XX bzw. V XX 30 XX)
sowie die Schwamme mit 10ppi, Porositit 0,75 und 50mm Elementhohe
(V 75 10 50) fiithrten in der Kolonne zu einem sofortigen Fluten bei Zuschal-
ten des Gasgegenstroms. Unter der Packung konnte fiir diese Schwammtypen
eine mehr oder minder geschlossene Fluidschicht beobachtet werden, die die
Problematik des Abtropfens der Schwimme verdeutlicht und in guter Uber-
einstimmung mit dem stark erhohten statischen Fliissigkeitsinhalt des unters-
ten Elements im Stapel dieser Schwammtypen steht.

Zum Vergleich der verschiedenen Schwammtypen und Berieselungsdich-
ten wurde eine konstante Packungshohe von L = 200mm gewihlt, bei der
von einem hohenunabhingigen Wert fiir den statischen Fliissigkeitsinhalt
ausgegangen werden konnte. Im Folgenden werden nur die Ergebnisse
ausgewdhlter Schwammtypen und Berieselungsdichten diskutiert, die exemp-
larisch fiir die beobachteten Ergebnisse stehen. Alle weiteren Versuchsergeb-
nisse sind im Anhang A 12 zusammengestellt. Die Reproduzierbarkeit der
Ergebnisse wurde anhand der Messungen mit unterschiedlichen Stapelhthen
tiberpriift und wird dort diskutiert.

In Abb. 3.7 sind die Ergebnisse fiir eine konstante Berieselungsdichte von
B, = 13m3/(m?h) dargestellt. Generell ist ein konstanter Fliissigkeitsinhalt
der Packungen unterhalb des Staupunktes zu erkennen. Dieser ist somit nicht
von der Gasbelastung abhingig, solange es zu keinen Stau- oder Fluterschei-
nungen kommt. Damit entsprechen Schwimme in ithrem Verhalten konventi-
onellen Packungen und Schiittungen.

Wie bereits der statische Fliissigkeitsinhalt ist auch der gesamte Fliissig-
keitsinhalt fiir die Schwammtypen mit der niedrigsten Porositit (V 75 10 25)
am hochsten. Die Schwidmme mit 10ppi aus Silicium-infiltriertem Silici-
umcarbid (E 88 10 25) weisen den niedrigsten Fliissigkeitsinhalt auf. Gleich-
zeitig bildet sich fiir diese Schwamme sowie die Silikat-Schwimme
(L 91 10100) ein Staubereich aus, bevor es zum Fluten kommt. Die
Schwimme aus Aluminiumoxid und die SiSiC-Schwimme mit 20ppi fluten
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hingegen ohne ausgeprigten Staubereich und schon bei vergleichsweise
niedrigen Gasbelastungsfaktoren. Die Hauptvoraussetzung fiir die Ausbildung
eines Staubereiches ist demzufolge die Offenporigkeit des Schwammtyps.
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Abb. 3.7: Gesamter Fliissigkeitsinhalt fiir Packungen mit 200mm Hohe aus
verschiedenen Schwammtypen bei konstanter Berieselungsdichte als Funktion
der Gasbelastung. Linien dienen der optischen Fiihrung.

Insgesamt lésst sich erkennen, dass die Werte fiir den gesamten Fliissigkeits-
inhalt nur maximal etwa Faktor 1,5 - 3 hoher liegen als die Mittelwerte fiir
den statischen Fliissigkeitsinhalt der gleichen Schwammtypen bei gleicher
Stapelhohe (Abb. 3.4). Die kleinsten Faktoren treten dabei bei den Schwamm-
typen mit den groften statischen Fliissigkeitsinhalten auf (V 7510 25),
wihrend die grofiten Faktoren bei den Schwammtypen mit den kleinsten
Flissigkeitsinhalten auftreten (L 91 10 100). Dies fiihrt zu der weiteren
Hypothese, dass die schlecht abtropfende Fliissigkeit in den Schwammtypen
mit niedriger Porositit oder kleinerer Porengrofle — und daher hohem stati-
schem Fliissigkeitsinhalt — im Betrieb teilweise durchstromt und damit Teil
des dynamischen Fliissigkeitsinhaltes wird. Eine detaillierte Betrachtung
dieser Hypothese wird im Zusammenhang mit der gemessenen Verweilzeit-
verteilung in Kapitel 3.6.3 durchgefiihrt.

Wie in Abb. 3.8 zu erkennen ist, hat die Berieselungsdichte in erster Linie
auf das Flutverhalten der Packung einen Einfluss. Bei hoheren Berieselungs-
dichten kommt es bereits frither zum Stauen und Fluten (vergleiche
B, = 18,5m3/(m?h) mit B, = 13m3/(m?h)). Der Staubereich kann bei
noch hoheren Berieselungsdichten auch ganz entfallen (B, = 24,2m*/(m?h))
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und ein sofortiges Fluten tritt ein. Der gesamte Fliissigkeitsinhalt steigt etwas
mit steigender Berieselungsdichte. Im abgebildeten Fall liegt dies fast inner-
halb der Schwankungsbreite der Messergebnisse. Generell ldsst sich bei
anderen Schwammtypen jedoch derselbe Trend erkennen, so dass sich das
Verhalten der Schwdmme hierbei ebenfalls mit herkdommlichen Packungen
und Schiittungen deckt, auch wenn der Anstieg des Fliissigkeitsinhalts mit der
Berieselungsdichte unterhalb des Staupunktes weniger ausgepragt ist.
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Abb. 3.8: Vergleich der gesamten Fliissigkeitsinhalte bei verschiedenen Berie-
selungsdichten fiir Stapel des Schwammtyps E 88 10 25 mit Hohe 200mm als
Funktion des Gasbelastungsfaktors. Linien dienen der optischen Fiihrung.

3.3.5 Einfluss der Intersektionen auf den gesamten Fliissigkeitsinhalt

Aufgrund der Erkenntnisse aus den Untersuchungen zum statischen Fliissig-
keitsinhalt ist der Einfluss der Intersektionsanzahl auf den gesamten Fliissig-
keitsinhalt ebenfalls untersucht worden. Abb. 3.9 zeigt den FEinfluss der
Element- und Packungshohe auf den gesamten Fliissigkeitsinhalt fiir
Schwimme vom Typ V 8510 XX, die in zwei Elementhohen bei sonst
identischen Parametern zur Verfiigung standen.

Es ist deutlich zu erkennen, dass der Fliissigkeitsinhalt des einzelnen Ele-
ments mit Hohe 50mm sowie der von zwei Elementen mit je 25mm Hohe
gegeniiber groeren Packungshohen deutlich erhoht ist. Alle anderen Pa-
ckungshohen liegen bei in etwa konstantem Fliissigkeitsinhalt, wobei die
Packungen mit mehr Intersektionen (V 85 10 25) stdrker schwanken als die
Packungen mit weniger Intersektionen (V 85 10 50). Einzelne Konfiguratio-
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nen mit kleinen Packungshohen fluten zudem bereits bei einer niedrigeren
Gasbelastung, wihrend alle groBeren Packungshohen beider Elementhdhen
bei der gleichen Gasbelastung fluten. Die Wahl der Packungshohe von
200mm fiir den Vergleich verschiedener Berieselungsdichten oder Schwamm-
typen sollte daher die Einfliisse der Intersektionsanzahl weitgehend vernach-
lassigbar machen.
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Abb. 3.9: Vergleich des gesamten Fliissigkeitsinhalts verschiedener Element-
und Stapelhohen fiir den Schwammtyp V 85 10 XX bei konstanter Beriese-
lungsdichte als Funktion des Gasbelastungsfaktors. Letzter Betriebspunkt vor
dem Fluten: o.

In Abb. 3.10 sind die erhaltenen Ergebnisse fiir eine konstante Berieselungs-
dichte und unterschiedliche Packungshohen sowie Auslauf-Konfigurationen
der Silikat-Schwamme aufgetragen. Fiir diesen Schwammtyp lisst sich ein
leicht sinkender gesamter Fliissigkeitsinhalt mit steigender Packungshohe
beobachten. Ebenso tritt das Fluten bei der normalen Konfiguration mit
steigender Packungshohe zunehmend frither ein, zuletzt sogar ohne das
Auftreten eines Staubereiches. Die Konfiguration mit konischem Auslauf-
Element hingegen konnte mit der gewihlten Anlagenkonfiguration, die bis zu
einer maximalen Gasbelastung von F = 2 Pa%° gefahren werden kann, nicht
zum Stauen oder Fluten gebracht werden. Dies ist ein weiterer Beleg dafiir,
dass die Drainage aus der Packung eine fiir den Betriebsbereich bestimmende
GroBe bei keramischen Schwimmen ist.

Das Anfiigen eines Drainageelements am unteren Ende einer Packung ist in
der Literatur fiir Monolithen bereits dokumentiert. Lebens et al. (1997) und
Heibel et al. (2004) arbeiteten mit verschiedenen Auslauf-Konfigurationen
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fir Wabenkorper-Monolithen mit hohen cpsi-Zahlen (channels per square
inch). Dabei kommen neben Stapeln aus Monolithen verschiedener cpsi-
Zahlen auch Bleche sowie abgeschrigte Monolithe als Auslauf-Elemente zur
Anwendung (Adusei und Heibel, 2003).

0,6
L= L9110100 B,=13m3(mzh)
0,5 4| —*— 100mm ‘/®

- - 200mm ® e

= 300mm o
o 047] a 100mmcC P
£ & 200mm C s
€ 034 © 300mmC H
c
;\.

0,2

i I/
0.1 %%%%%%6‘_574 8866688 ¢®

O = letzter Betriebspunkt vor dem Fluten

0,0

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0
Fin Pa®®

Abb. 3.10: Einfluss der Packungshohe und des konischen Auslauf-Elements
auf den gesamten Fliissigkeitsinhalt der Silikat-Schwdamme (L 91 10 100) bei
konstanter Berieselungsdichte als Funktion des Gasbelastungsfaktors. Linien
dienen der optischen Fiihrung.

3.3.6 Schlussfolgerungen zum Fliissigkeitsinhalt

Aufgrund des #hnlichen Verhaltens von Schwdmmen und Wabenkorper-
Monolithen ldsst sich auf #Zhnliche Stromungsverhiltnisse in den beiden
Strukturen schlieBen. Die Stromungsform der Fliissigkeit in Wabenkorper-
monolithen kann in der Regel als Stromung in Strihnenform aufgefasst
werden. Dabei befindet sich in einem Kanal des Wabenkorpers je eine
Strdhne der Fliissigkeit. In Analogie hierzu lésst sich als eine weitere Hypo-
these formulieren, dass sich in den Schwidmmen abhingig von der Fliissig-
keitsaufgabe ebenfalls einzelne Fliissigkeitsstrahnen ausbilden, die am
unteren Schwamm-Ende aus je einer Pore wieder austreten. Diese Hypothese
soll durch weitere Betrachtungen zu Fluiddynamik und Stoffiibergang
tiberpriift werden.

Ein erster Hinweis fiir die Neigung zur Ausbildung von einzelnen Fliissig-
keitsstrdhnen als Stromungsform im Schwamm konnte mittels Kernspintomo-
graphie-Messungen in der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Studien-
arbeit von Schansker (2007) gefunden werden. Hierbei wurde mit einer
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Tropfstelle Fliissigkeit ohne Gasgegenstrom auf den Schwamm aufgegeben
und der Weg der Fliissigkeit mittels zeitlich und ortlich aufgeloster Kernspin-
tomographie-Aufnahmen durch den Schwamm verfolgt. Dabei wurde eine
Strdhne mit vom Fliissigkeitsdurchsatz abhingigen Durchmesser beobachtet.
Bei hoheren Durchsidtzen kam es zu Fluktuationen im Stromungsweg der
Strihne, die Stromungsform als Strihne blieb jedoch erhalten.

Wie schon bei den nicht im Gegenstrom betreibbaren Schwammtypen beo-
bachtet neigt die Fliissigkeit dazu, Bereiche mit geschlossenem Fliissigkeits-
film an der Unterseite des Schwammstapels auszubilden und nur an durch die
Geometrie bevorzugten Stellen abzutropfen, wie zum Beispiel hervorstehen-
den Stegen. Bei den im Gegenstrom betreibbaren Schwammtypen werden
diese Bereiche vermutlich ebenfalls vorhanden sein, nur zunichst in kleinerer
Ausprigung. Sollte dies der Fall sein, so wiirden sie sich bei zunehmendem
Gas-Gegenstrom vergrofern, da es zu einem Aufstauen der Fliissigkeit
kommen miisste. Bei Einsetzen des Stauens oder Flutens konnte das Gas den
Flissigkeitsfilm zunéchst nicht mehr durchbrechen und wiirde die Fliissigkeit
daran hindern, aus der Packung abzulaufen. Je nach Verhiltnis von Gas- zu
Fliissigkeitsbelastung sowie der Porengro3e und der Offenporigkeit konnte es
zu einem unmittelbaren Fluten der Schwammpackung kommen. Dieses
Verhalten entspriche dem Verhalten von Wabenkorper-Monolithen. Der
Vorteil der Schwidmme gegeniiber den Wabenkorper-Monolithen wire
hierbei, dass das Gas zwischen den einzelnen Kanilen quertauschen kann und
somit zumindest gasseitig eine gute Durchmischung vorliegt.

Die Ergebnisse der Schwammpackungen mit Drainage untermauern diese
Hypothese ebenfalls. Durch den Einsatz des konischen Auslauf-Elementes
wird die Fliissigkeit gezielt zur Spitze des Konus gefiihrt, aus der sie als ein
Strahl aus dem Schwammkorper abflieBt. Dadurch kommt es zu keiner
Tropfenbildung an den einzelnen Poren und damit zu keiner Ausbildung einer
geschlossenen Fluidschicht am unteren Schwammende. Diese liel sich im
Betrieb auch nicht beobachten. Der Betriebsbereich wird wie bei anderen
monolithischen Strukturen auch durch das Auslauf-Element deutlich verbes-
sert (Adusei und Heibel, 2003). All diese vorgestellten Ergebnisse weisen
bereits auf die Giiltigkeit dieser Hypothese hin.

3.3.7 Feuchter Druckverlust

Als weiterer Parameter zur Charakterisierung der Schwammpackungen wurde
der feuchte Druckverlust gemessen. Hierfiir werden im Folgenden die gemes-
senen Werte fiir die in den vorangegangenen Kapiteln prisentierten Fliissig-

52



3.3 Versuchsergebnisse zur Fluiddynamik

keitsinhalte vorgestellt und ndher diskutiert. Alle weiteren Ergebnisse finden
sich im Anhang A 12.

Im Vergleich der einzelnen Schwammtypen miteinander (siche Abb. 3.11)
kann eine analoge Reihenfolge zum gesamten Fliissigkeitsinhalt (sieche Abb.
3.7) gefunden werden. Dabei weisen die Schwammtypen mit dem groften
Fliissigkeitsinhalt auch den hochsten Druckverlust auf. Generell liegt der
feuchte Druckverlust fiir eine Berieselungsdichte von B, = 13m?®/(m?h) bis
zum Erreichen des Flutpunktes bei Werten von Ap/L < 60mbar/m.
Schwimme mit sehr offenporigen Strukturen (E 88 XX 25 und L 91 10 100)
liegen unterhalb des Staupunkts sogar bei Werten von Ap/L < 3mbar/m,
wihrend der feuchte Druckverlust bei den nicht ganz so offenporigen Alumi-
niumoxid-Schwidmmen (V 85 10 XX) Werte bis zu Ap/L < 7mbar/m
annimmt. Der Schwamm mit der niedrigsten Porositidt (V 75 10 25) weist
erwartungsgeméil den hochsten Druckverlust mit Ap/L < 25mbar/m auf.

100
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014 === ¢ V751025
’ v —Aa— E881025
v EB882025
—s=— [ 9110100
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Abb. 3.11: Feuchter Druckverlust fiir die verschiedenen Schwammtypen bei
konstanter Berieselungsdichte und Packungshéhe als Funktion des Gasbelas-
tungsfaktors. Linien dienen der optischen Fiihrung.

Der Vergleich der Werte fiir einen Schwammtyp (hier E 88 10 25) bei ver-
schiedenen Berieselungsdichten (Abb. 3.12) lisst ebenfalls eine Uberein-
stimmung mit den Werten fiir den Fliissigkeitsinhalt (Abb. 3.8) erkennen. Der
Druckverlust ist fiir die Berieselungsdichte von B, = 13m?®/(m?h) mit dem
geringsten Fliissigkeitsinhalt ebenfalls am geringsten. Fiir die beiden hoheren
Berieselungsdichten von B, = 18,5m®/(m?h) und B, = 24,2m?3/(m?h)
liegt in etwa der gleiche Wert fiir den Fliissigkeitsinhalt und auch den Druck-
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verlust vor. Bei der sprunghaften Erhohung des Fliissigkeitsinhalts
am Staupunkt ist ebenfalls ein sprunghafter Druckverlustanstieg zu
beobachten. Danach verlduft der Druckverlust mit dhnlicher Steigung wie vor
dem Staupunkt.
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Abb. 3.12: Feuchter Druckverlust fiir die SiSiC-Schwdmme vom Typ
E 88 10 25 bei verschiedenen Berieselungsdichten und konstanter Packungs-
hohe als Funktion des Gasbelastungsfaktors. Linien dienen der optischen
Fiihrung.

Dieses Verhalten ist fiir herkdommliche Kolonneneinbauten nicht typisch. Hier
werden meist eine Zunahme der Steigung des Druckverlustes am Staupunkt
und ein fast unendlich steiler Anstieg bei Einsetzen des Flutens beobachtet.
Dies spricht dafiir, dass sich in den Schwidmmen oberhalb des Staupunktes
nicht wie in Packungen allméhlich ein steigender Fliissigkeitsinhalt ausbildet,
der nach und nach die Packung fiillt. Vielmehr fiillt sich die komplette
Packung am Staupunkt mit Fliissigkeit und bildet anschlieBend eine Sprudel-
schicht aus, die aber je nach Schwammtyp noch betreibbar bleibt und nicht
tiber die Packung hinausragt. In dieser Sprudelschicht ist die Proportionalitét
des Druckverlustes zur Gasgeschwindigkeit in etwa vergleichbar zu der
Proportionalitit unterhalb des Staupunktes.

Der Einfluss der Intersektionsanzahl auf den Druckverlust ist fiir die Alu-
miniumoxid-Schwidmme vom Typ V 85 10 XX in Abb. 3.13 dargestellt. Im
Vergleich zu den Werten fiir den gesamten Fliissigkeitsinhalt aus Abb. 3.9 ist
hier ebenfalls eine gute Reproduzierbarkeit der Messwerte zu erkennen.
Generell schwanken die Werte fiir den feuchten Druckverlust weniger stark
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als fiir den Fliissigkeitsinhalt. Fin deutlicher Einfluss fiir die Anzahl an
Intersektionen auf den gemessenen Druckverlust ist nicht erkennbar.

100 100
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0,1 1 0,1 1
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Abb. 3.13: Feuchter Druckverlust fiir verschiedene Element- und Stapelhohen
der Schwiamme V 85 10 XX bei konstanter Berieselungsdichte als Funktion des
Gasbelastungsfaktors. Letzter Betriebspunkt vor dem Fluten: o
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Abb. 3.14: Feuchter Druckverlust fiir die Silikat-Schwédmme (L 91 10 100) bei
verschiedenen Stapelhéhen mit und ohne konisches Auslauf-Element bei kon-
stanter Berieselungsdichte als Funktion des Gasbelastungsfaktors. Linien

dienen der optischen Fiihrung.

55



3 Fluiddynamik keramischer Schwamme als Kolonneneinbauten

Ahnliche Ergebnisse zeigen sich auch fiir die Silikat-Schwimme
(L' 91 10 100), wie in Abb. 3.14 zu sehen ist. Hier ist ebenfalls in Analogie
zum gesamten Fliissigkeitsinhalt (Abb. 3.10) nur ein geringer Unterschied
zwischen den einzelnen Stapelhohen zu erkennen. Der hochste Stapel hat hier
den kleinsten Fliissigkeitsinhalt. Fiir den Druckverlust kann dies ebenfalls
festgestellt werden.

Generell sind die gemessenen Werte fiir den Druckverlust in guter Uber-
einstimmung mit den gemessenen Werten fiir den Fliissigkeitsinhalt. Bei
niedrigen Gasbelastungsfaktoren ist der gemessene Absolutwert aufgrund der
limitierten Packungshohe zudem sehr gering, sodass es aufgrund der Messun-
genauigkeit hier zu stiarkeren Abweichungen kommen kann. Fiir alle Mess-
kurven lasst sich in doppeltlogarithmischer Auftragung eine Steigung wenig
kleiner als 2 feststellen, was sich mit den in der Literatur dokumentierten
Abhingigkeiten des Druckverlustes vom Quadrat der Gasgeschwindigkeit
und somit auch vom Quadrat des Gasbelastungsfaktors F = u; - \/p deckt.

3.4 Vergleich mit Korrelationen aus der Literatur

Fiir die Verifikation der Hypothese, dass sich keramische Schwidmme mit fiir
herkommliche Packungen und Schiittungen aufgestellten Korrelationen
beschreiben lassen, wurde eine Analyse der gemessenen Daten fiir den
Fliissigkeitsinhalt mit den in Kapitel 3.1.1 vorgestellten Berechnungsmodel-
len durchgefiihrt. Dafiir wurde der Fliissigkeitsinhalt fiir die Packungen als
Funktion der Gasbelastung vorausberechnet.® Die Konfiguration mit koni-
schem Auslauf fiir die Silikat-Schwiamme wurde dabei hinsichtlich ihres
Flutverhaltens nicht beriicksichtigt, da kein Flutpunkt experimentell ermittelt
werden konnte. Dariiber hinaus decken sich die Ergebnisse fiir den Fliissig-
keitsinhalt unterhalb des Staupunktes mit denen fiir die Konfiguration ohne
konischen Auslauf und wurden daher nicht doppelt aufgetragen. Des Weiteren
wurden fiir den gesamten Fliissigkeitsinhalt nur die Daten fiir Packungen mit
200mm Stapelhohe bei den drei gemessenen Berieselungsdichten beriicksich-
tigt, da hier kein Einfluss der Intersektionen auf den Fliissigkeitsinhalt mehr
beobachtet werden konnte. Generell ist keine allzu gute Ubereinstimmung der
Korrelationen mit den Messwerten zu erwarten, da in den experimentellen
Ergebnissen zum Teil ein von herkdmmlichen Packungen und Schiittungen
abweichendes Verhalten der Schwiamme beobachtet wurde.

® Alle verwendeten Stoffwerte und Stoffwertkorrelationen sind im Anhang A 5 zusammengestellt.
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3.4.1 Statischer Fliissigkeitsinhalt

Fiir den statischen Fliissigkeitsinhalt liefern lediglich die Korrelationen von
Engel sowie Saez und Carbonell eine Vorhersage. Der von Lévéque et al.
vorhergesagte konstante Wert fiir Schwammstrukturen ist aufgrund der
fehlenden Untersuchung von Einflussparametern nicht auf die Ergebnisse
dieser Arbeit anwendbar. In allen anderen Korrelationen ist der statische
Fliissigkeitsinhalt implizit im gesamten Fliissigkeitsinhalt enthalten.
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Abb. 3.15: Vergleichs-Diagramme fiir die Vorhersage des statischen Fliissig-
keitsinhalts nach den Korrelationen von Engel (oben) sowie Saez und Car-
bonell (unten) fiir einzelne Elemente (links) sowie zwei Positionen und den
gesamten Schwammstapes der Hohe 200mm (rechts).

Abb. 3.15 zeigt Vergleichs-Diagramme fiir die Korrelationen von Engel
(oben) sowie Saez und Carbonell (unten). In der linken Abbildung ist jeweils
der Vergleich fiir alle einzelnen Elemente aufgetragen. Hier ist zu erkennen,
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dass beide Korrelationen fiir den Grofteil der einzelnen Elemente den Fliis-
sigkeitsinhalt nicht korrekt wiedergeben konnen. Die Korrelation von Saez
und Carbonell sagt dabei leicht groBere Werte vorher als die Korrelation von
Engel. Lediglich fiir die Silikat-Schwidmme und die Schwimme aus SiSiC
kann eine gute Ubereinstimmung erreicht werden.

Da aber bereits bei den Versuchen zum Fliissigkeitsinhalt in Schwammsta-
peln festgestellt wurde, dass der Fliissigkeitsinhalt einzelner Elemente stets
erhoht gegeniiber dem Fliissigkeitsinhalt eines Schwammstapels des gleichen
Typs ist, wurden die Korrelationen ebenfalls an den Werten fiir die gesamten
Schwammstapel mit Hohe 200mm iiberpriift sowie fiir das oberste und
unterste Element in diesen Stapeln. Die Ergebnisse sind jeweils rechts in
Abb. 3.15 dargestellt.

Bei der Betrachtung der Ergebnisse fiir die Schwammstapel ist fiir beide
Korrelationen eine geringfiigig bessere Beschreibung der Daten zu erkennen.
Erwartungsgemidll werden die Werte des obersten Elements am besten
wiedergegeben, wihrend das unterste Element sehr schlecht wiedergegeben
wird. Der Mittelwert fiir den Stapel liegt dazwischen. Generell wird der
statische Fliissigkeitsinhalt fiir die betrachteten Schwammtypen auch hier
unterschitzt. Engel (1999) gibt fiir die Giiltigkeit seiner Korrelation an, dass
der statische Fliissigkeitsinhalt fiir metallische Einbauten sowie Einbauten aus
Kunststoff gut wiedergegeben werden kann, es fiir keramische Korper jedoch
zu einer Uberschreitung der berechneten Werte um ein Vielfaches kommen
kann. Die Limitierung des Wertes auf 0,033 kann also die Werte fiir kerami-
sche Strukturen im Allgemeinen nicht wiedergeben.

Engel erklirt die Abweichungen zwischen Korrelation und Messdaten fiir
Metall- oder Kunststoffpackungen einerseits und den Messdaten fiir kerami-
sche Kolonneneinbauten andererseits mit der Mikroporositit und Hydrophilie
der keramischen Materialien. Diese saugen grolere Mengen Fliissigkeit in das
Feststoffmaterial hinein. Diese Erkldarung trifft im vorliegenden Fall jedoch
nur zum Teil zu. Aus den Messungen zur gesamten und dufleren Porositit der
Schwiamme ist bekannt, dass der Unterschied zwischen den beiden Porosi-
tatswerten in der Regel etwa 0,05 betrigt, fiir die SiSiC-Schwidmme ist er
hingegen fast nicht vorhanden. Sollte die Mikroporositit der Hauptgrund fiir
den erhohten Fliissigkeitsinhalt sein, so miisste der Unterschied zwischen
Messung und Rechnung in der gleichen GroBenordnung liegen wie der
Porositdtsunterschied. Fiir die meisten einzelnen Elemente ist dies jedoch
nicht der Fall.

Bei der Betrachtung der Elementstapel kann diese Erkldrung ebenfalls als
lediglich einer der moglichen Griinde angesehen werden, da die beobachteten
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Werte fiir die Silikat-Schwidmme sogar niedriger sind als die Differenz der
beiden Porosititswerte bei diesen Schwammen. Zudem wurde bei den SiSiC-
Schwadmmen, deren Mikroporositit infiltriert wurde und die somit im Verhal-
ten eher einer metallischen Packung entsprechen sollten, ebenfalls ein erhoh-
ter statischer Fliissigkeitsinhalt festgestellt. Vielmehr scheint bei den
Schwimmen die Anzahl an geschlossenen Poren sowie die Porengrofle und
damit die Drainage ein entscheidender Faktor fiir den erhdhten statischen
Fliissigkeitsinhalt zu sein.

3.4.2 Gesamter Fliissigkeitsinhalt
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Abb. 3.16: Vergleichs-Diagramme fiir die Korrelationen von Mackowiak,
Billet und Schultes, Bornhiitter (alle erster Modell-Typ) sowie Lévéque et al.
(Schwammstrukturen unterhalb des Staupunktes) zur Bewertung der Giiltigkeit

der Berechnungsmodelle fiir den Fliissigkeitsinhalt angewandt auf Stapel
einer Hohe von 200mm.
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In Abb. 3.16 sind die berechneten Werte fiir den gesamten Fliissigkeitsinhalt
fiir die Korrelationen vom ersten Typ von Mackowiak, Billet und Schultes
sowie Bornhiitter und fiir die fiir Schwimme vorgenommene Modellierung
von Lévéque et al. iiber den gemessenen Werten dargestellt. Fiir die Korrela-
tion von Billet und Schultes ist eine packungsspezifische Konstante erforder-
lich, die fiir diese Berechnungen auf den Wert C;, = 1,9 gesetzt wurde, den
Billet und Schultes (1999) fiir die keramische Packung vom Typ ,,Impulse
Ceramic Packing® angeben. Fiir das Modell von Mackowiak wurde das
gemessene Verhiltnis von Fliissigkeitsgeschwindigkeit zu Gasgeschwindig-
keit am Flutpunkt verwendet.

Es ist zu erkennen, dass die Korrelation von Mackowiak den Fliissigkeits-
inhalt stets um mehr als 40% unterschétzt und somit nicht fiir die Beschrei-
bung von Schwammstrukturen geeignet ist. Die ebenfalls zum ersten Typ
gehorende Korrelation von Bornhiitter kann lediglich einen Teil der Messer-
gebnisse mit £40% wiedergeben, insbesondere der Anstieg des Fliissigkeits-
inhaltes oberhalb des Staupunkts kann nur eingeschrinkt dargestellt werden.
Die Korrelation von Billet und Schultes streut sehr stark, kann die Werte aber
fir manche Schwammtypen im Vergleich zu den anderen Korrelationen
des ersten Typs gut wiedergeben. Die Korrelationen vom ersten Typ sind
daher allenfalls eingeschrinkt geeignet, um das Verhalten der Schwamm-
strukturen wiederzugeben.

Die Korrelation nach Lévéque et al. verhilt sich vergleichbar zu den Korre-
lationen vom ersten Typ. Hier ist jedoch nur der Bereich unterhalb des
Staupunktes im Vergleichsdiagramm aufgetragen, in dem die Korrelation
giiltig ist. Die ermittelten Messwerte werden von dieser Korrelation meist
ebenfalls um mehr als 40% unterschitzt.

In Abb. 3.17 sind die zum dritten Typ gehorenden Modelle von Saez und
Carbonell sowie Rocha et al. aufgetragen. Fiir das erste Modell wurden die
von Saez und Carbonell (1985) vorgeschlagenen abgewandelten Ergun-
Konstanten A" = 180 und B’ = 1,8 verwendet, die die groBte Ubereinstim-
mung mit den Messwerten lieferten. Dieses Modell ist nur eingeschrinkt in
der Lage die Messwerte wiederzugeben. Insbesondere fiir den Anstieg des
Fliissigkeitsinhalts oberhalb des Staupunkts ist das Modell wenig geeignet.
Das Modell nach Rocha et al. bendtigt als packungsspezifische Parameter den
Neigungswinkel der Packungslagen gegeniiber der Horizontalen ¢ sowie die
benetzte Kanallinge S. Diese beiden Groflen wurden fiir die Schwidmme zu
@ =90° aufgrund des fast vertikalen Verlaufs der Stege sowie S = d,
gewiihlt. Dies geschah in Ubereinstimmung mit den fiir die Stoffiibergangs-
korrelation des gleichen Autors gewdihlten Parametern, siche Kapitel 4.4.1.
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Die Korrelation iiberschitzt fiir die meisten Schwammtypen den Fliissigkeits-
inhalt deutlich. Auch hier ist keine korrekte Wiedergabe des Anstiegs mit der
Gaslast zu erkennen. Der dritte Modelltyp ist daher ebenfalls nicht in der
Lage, das Verhalten der Schwamme umfassend zu beschreiben.
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Abb. 3.17: Vergleichs-Diagramme fiir die Modelle von Saez und Carbonell
sowie Rocha et al. (Typ IIl) zur Bewertung der Giiltigkeit der Berechnungs-
modelle fiir den Fliissigkeitsinhalt angewandt auf Stapel einer Hdhe von
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Abb. 3.18: Vergleichs-Diagramme fiir die Korrelationen von Stichlmair et al.
und Engel unter Verwendung des gemessenen Druckverlustes zur Berechnung
des Fliissigkeitsinhaltes angewandt auf Stapel einer Hohe von 200mm.

In Abb. 3.18 sind die beiden Korrelationen des zweiten Typs von Stichlmair
et al. und Engel in Vergleichs-Diagrammen aufgetragen. Fiir beide Korrelati-
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onen wurde der gemessene Druckverlust zur Anpassung des Fliissigkeitsin-
halts mit der Gasbelastung verwendet. Dabei wurde fiir die Korrelation von
Engel der gesamte Fliissigkeitsinhalt als Summe des theoretisch berechneten
statischen und dynamischen Fliissigkeitsinhalts ermittelt. Ein Vergleich
zwischen den beiden dynamischen Werten erschien aufgrund der groBen
Abweichungen von Messung und berechnetem Wert des statischen Fliissig-
keitsinhalts nicht sinnvoll.

Es ist zu erkennen, dass die Korrelation von Stichlmair et al. die Messwerte
leicht unterschitzt, dies aber mit maximal 40% Abweichung nach unten. Der
starke Anstieg oberhalb des Staupunktes kann hingegen durch die Verwen-
dung des Druckverlustes sehr gut wiedergegeben werden. Die Korrelation
von Engel, als eine Weiterentwicklung der Korrelation von Stichlmair et al.,
gibt den Fliissigkeitsinhalt unterhalb des Staupunktes hingegen sehr gut
wieder, iliberschitzt jedoch den ansteigenden Fliissigkeitsinhalt bis hin zu
unrealistischen Werten > 1. Diese Werte liegen groBtenteils bereits iiber dem
von dieser Korrelation vorhergesagten Flutpunktes und sind daher nicht
vollstindig in der Bewertung zu beriicksichtigen. Die Korrelationen vom
zweiten Typ scheinen zunéchst neben der Korrelation von Billet und Schultes
als einzige in der Lage zu sein, den Anstieg des Fliissigkeitsinhalts mit
Gasgegenstrom richtig wiederzugeben.
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Abb. 3.19: Vergleichs-Diagramm fiir die Korrelation von Engel unter Ver-
wendung des berechneten Druckverlustes fiir die Berechnung des Fliissigkeits-
inhalts (links) sowie Vergleichs-Diagramm fiir die Vorhersagegiite der Flut-
gasbelastung (rechts).

Daher wurde eine weitere Berechnung fiir das besser geeignete Modell von
Engel unter Verwendung der von Engel vorgeschlagenen Gleichung zur
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3.4 Vergleich mit Korrelationen aus der Literatur

Vorhersage des Druckverlustes durchgefiihrt, die auch in Kapitel 3.4.3
hinsichtlich ithrer Vorhersagegiite nochmals betrachtet wird. Druckverlust und
Fliissigkeitsinhalt sind dabei miteinander verkniipft, daher erfolgt die Losung
der Gleichung numerisch. Der hierfiir benotigte Reibungsbeiwert stammt aus
einem Koeffizientenvergleich (sieche Anhang A 8) mit den Druckverlustkorre-
lationen von Dietrich, die fiir die in diesem Projekt verwendeten keramischen
Schwiamme entwickelt und in Kapitel 3.1.2 vorgestellt wurden. Die Ergebnis-
se sind in Abb. 3.19 auf der linken Seite dargestellt. Hierbei wurde die
Berechnung abgebrochen, wenn der Flutpunkt erreicht war, da die Korrelation
fiir Werte oberhalb des theoretischen Flutpunktes unter Verwendung des
berechneten Druckverlustes keine Losung mehr liefert. Die aus dieser Be-
rechnung erhaltenen Werte stimmen gut mit den gemessenen Werten iiberein,
dabei kommt es eher zu einer leichten Uberschitzung des Fliissigkeitsinhalts
durch die Korrelation.

Die Vorhersage der Gasbelastung am Flutpunkt durch die Korrealtion von
Engel ist rechts in Abb. 3.19 dargestellt. Der Flutpunkt der Schwidmme wird
tendenziell unterschétzt mit maximal 40% Abweichung. Die Unterschitzung
kann zum einen aus der Tatsache herriihren, dass bei der Messung die Gasbe-
lastung in diskreten Schritten erhoht wurde und so systematisch ein zu hoher
Wert fiir den Flutpunkt ermittelt wird. Diese systematische Abweichung liegt
jedoch bei maximal +0,15Pa%° und kann daher die Abweichungen zwischen
Messung und Korrelation nicht alleine erkléren.

3.4.3 Feuchter Druckverlust

Fiir den feuchten Druckverlust wurden drei Korrelationen ausgewertet, die
jeweils auf einen Reibungsbeiwert zuriickgreifen. Dieser wurde durch Koeffi-
zientenvergleich aus den von Dietrich et al. bestimmten trockenen Druckver-
lustgleichungen 3.45 und 3.46 ermittelt (siehe Anhang A 8). Fiir die Korrela-
tion nach Engel (Gleichung 3.28) ergab sich dabei fiir jeden Schwammtyp ein
eigener konstanter Reibungsbeiwert, da der lineare Term der Gleichung von
Dietrich et al. vernachlassigt wurde. Aus dem Koeffizientenvergleich fiir die
Korrelation nach Mackowiak (Gleichung 3.9) sowie Billet und Schultes
(Gleichung 3.15) ergibt sich hingegen jeweils ein von der Gasgeschwindig-
keit abhingigen Reibungsbeiwert, der sich zudem nach den Schwammtypen
entsprechend der beiden von Dietrich et al. aufgestellten Korrelationen
unterscheidet. Die Korrelationen unterscheiden sich also in der Abhédngigkeit
von der Gasgeschwindigkeit. Die Korrelation nach Engel ist rein quadratisch
von dieser abhingig, die Korrelationen nach Mackowiak sowie Billet und
Schultes beriicksichtigt auch den linearen Term.
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Abb. 3.20: Vergleichsdiagramme fiir die Druckverlustkorrelationen nach
Engel (oben links), Mackowiak (oben rechts) sowie Billet und Schultes (unten)
in doppeltlogarithmischer Auftragung.

In Abb. 3.20 sind Vergleichsdiagramme fiir die Korrelationen zur Berechnung
des feuchten Druckverlustes aufgetragen. Zu beachten ist, dass oberhalb des
von der Korrelation nach Engel vorhergesagten Flutpunktes keine Berech-
nung des Druckverlustes mehr moglich ist. Somit konnte fiir einige Messda-
ten nur den anderen Korrelationen folgend ein Druckverlust vorhergesagt
werden. Generell iiberschitzen die Korrelationen nach Engel und Mackowiak
den feuchten Druckverlust, wihrend die Korrelation nach Billet und Schultes
zu kleine Werte vorhersagt. Hierbei ist die absolute Fehlerquadratsumme fiir
die Anpassungen von Engel und Mackowiak in etwa gleich grof3, bei der
Korrelation nach Mackowiak erfolgte die Anpassung jedoch fiir mehr Daten-
punkte, da auch die hohen Druckverlustwerte vorhergesagt werden konnten.
Diese Korrelation ist also geringfiigig besser geeignet. Die Korrelation nach
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3.4 Vergleich mit Korrelationen aus der Literatur

Billet und Schultes sagt Werte fiir gleich viele Daten wie die Korrelation
nach Mackowiak voraus und weist dabei eine etwa 25% groflere
Fehlerquadratsumme auf.

3.4.4 Schlussfolgerungen fiir den Vergleich mit Korrelationen

Generell lassen sich Schwimme in ihrem Verhalten beziiglich des gesamten
Fliissigkeitsinhalts nur mit der Korrelation von Engel unter Verwendung des
berechneten Druckverlustes mit einer Genauigkeit von +40% sowie mit der
Korrelation nach Billet und Schultes mit leicht schlechterer Genauigkeit
beschreiben. Engel gibt fiir seine Korrelation eine Abweichung von £30%
fir die meisten herkommliche Packungen und Schiittungen an. Schwimme
verhalten sich also nur bedingt wie herkdmmliche Kolonneneinbauten hin-
sichtlich des Fliissigkeitsinhalts und des Flutverhaltens. Eine gute Wiedergabe
des statischen Fliissigkeitsinhalts ist nicht moglich, wobei Engel bei der
Entwicklung der Korrelation hier schon eine Einschriankung der Giiltigkeit fiir
keramische Materialien angibt. Das frithe Fluten der Schwammpackungen ist
nach der Korrelation von Engel hingegen zu erwarten, es wird meistens bei
noch geringeren Gasbelastungen vorhergesagt als gemessen wurden. Fiir den
feuchten Druckverlust ist nur eine schlechte Wiedergabe der Messwerte
mittels der vorgestellten Korrelationen moglich. Hierbei ist die Korrelation
nach Mackowiak geringfiigig besser geeignet. Fiir eine erste Abschitzung der
fluiddynamischen Betriebsparameter ist die Korrelation von Engel iiber alle
Parameter jedoch hinreichend genau.

Zwischen der vergleichsweise guten Wiedergabe des gesamten Fliissig-
keitsinhalts und der deutlichen Unterschitzung des statischen Fliissigkeitsin-
halts ergibt sich ein Widerspruch. Hierbei ist jedoch die GréBenordnung des
berechneten statischen Fliissigkeitsinhalts im Vergleich zu der des berechne-
ten gesamten Fliissigkeitsinhalts zu beachten. Die Werte fiir den gesamten
Fliissigkeitsinhalt bewegen sich zwischen 0,08 und 0,3, wihrend der statische
Fliissigkeitsinhalt mit einem Maximalwert von 0,03 hierbei nur fiir die
kleineren Werte ins Gewicht fillt. Eine gute Vorhersage des dynamischen
Fliissigkeitsinhalts als dominante Grof3e des gesamten Fliissigkeitsinhalts ist
fiir eine gute Wiedergabe der Messwerte daher hinreichend.

Des Weiteren bestirkt dieser Widerspruch die bereits zuvor abgeleitete
Hypothese, dass der durch eine schlechte Drainage verursachte erhohte
statische Fliissigkeitsinhalt im Betrieb partiell zu einem Teil des dynamischen
Flussigkeitsinhalts wird und damit auch durchstromt wird. Dies konnte
ebenfalls zu der beobachteten Abweichung fiihren. Eine genauere Betrach-
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tung dieser Hypothese erfolgt nochmals im Zusammenhang mit der gemesse-
nen Verwelilzeitverteilung in Kapitel 3.6.

Die Hypothese, dass sich Schwdmme mit fiir herkommliche Packungen
und Schiittungen entwickelten Korrelationen in ihrem fluiddynamischen
Verhalten beschreiben lassen, konnte somit fiir den gesamten Fliissigkeitsin-
halt verifiziert werden. Fiir den statischen Fliissigkeitsinhalt war dies jedoch
nicht moglich, hier ergab sich ein Widerspruch. Die Auflésung dieses Wider-
spruchs soll mittels der Betrachtungen zur Verweilzeitverteilung erfolgen.

Aus den Drainage-Eigenschaften lief} sich auerdem die Hypothese ablei-
ten, dass die Fliissigkeitsstromungsform in den Schwidmmen in Strihnen
ausgeprigt ist. Dazu konnten aus Kernspintomographie-Messungen bereits
erste Hinweise gewonnen werden. Ebenso deuten alle Ergebnisse zum
Betriebsbereich auf dieses Verhalten hin. Diese Hypothese soll durch die den
Korrelationen zum Stoffiibergang zugrunde liegenden Annahmen zur Stro-
mungsform der Fliissigkeit weiter tiberpriift werden.

3.5 Verweilzeitverteilung der Fliissigphase

Aufgrund der ungewohnlichen Struktur der Schwimme ist eine Aufklirung
der Verhiltnisse von Totvolumina zu durchstromten Volumen in der Fliissig-
keit von besonderem Interesse. Die Netzstruktur ldsst vermuten, dass sich im
Schwamm neben der zu erwartenden Geschwindigkeitsverteilung und den
verschiedenen moglichen Stromungswegen groBere mit Fliissigkeit gefiillte
Totzonen ausbilden konnen. Die ermittelten Durchstromungseigenschaften
konnen auBerdem Aufschluss geben iiber Riickvermischung und Riickstro-
mungen in der Fliissigphase. Ein gingiges Mal} fiir die Beschreibung der
Durchstromungseigenschaften ist die Verweilzeit in Form einer mittleren
Verweilzeit T sowie der differentiellen Verweilzeitverteilung e(7), die sich
auch in der integralen Form E (1) bestimmen ldsst.

Die Verweilzeit entspricht dabei der Zeit, die ein Fluidteilchen bendétigt,
um die Versuchsanordnung zu passieren. Da verschiedene Fluidteilchen
unterschiedlich lange fiir den Weg durch die Anlage brauchen, erhélt man fiir
die Gesamtheit aller Fluidteilchen eine Verteilung von Verweilzeiten. Die
Breite dieser Verteilung gibt Aufschluss iiber die Riickvermischung im
System und die Abweichungen vom idealen Pfropfstrom.

Zur Beschreibung der Verweilzeitverteilung eines Systems kann auf die
Sto3- oder Sprungantwort des Systems zuriickgegriffen werden, die dieses
eindeutig beschreiben (Levenspiel, 1999). Der Dirac-Stofl oder Sprung wird
dabei mittels eines Tracers aufgegeben und die Antwort des Systems am Ende
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der Messstrecke aufgenommen. Die StoBantwort entspricht der differentiellen
Verweilzeitverteilung e(t), die Sprungantwort der integralen Verweilzeitver-
teilung E (7). Die Fliche unter der differentiellen Verweilzeitverteilung wird
zu 1 normiert. Daher lassen sich die beiden Verweilzeitverteilungen ineinan-
der iiberfiihren, wie in Gleichung 3.48 gezeigt.

E(r) = fe(r’)dr’ 3.48
0

3.5.1 Gemessene und berechnete mittlere Verweilzeit

Die theoretische mittlere Verweilzeit der Fliissigkeit T wird allgemein aus der
lokalen Fliissigkeitsgeschwindigkeit #; und der von der Fliissigkeit durch-
stromten Linge L nach Gleichung 3.49 definiert und entspricht der Zeit, die
der Fliissigkeitsstrom als Pfropfstrom durch die Versuchsanordnung braucht.
Fiir das im Folgenden vorgestellte Dispersionsmodell ist die mittlere Verweil-
zeit nach der Definition aus Gleichung 3.49 bereits ein Parameter, der im
Modell enthalten ist und bei der Auswertung an die Messdaten angepasst
wird.

_ L
f=— 3.49
up,
Zugleich kann die mittlere Verweilzeit der Fliissigphase auch aus dem
arithmetischen Mittelwert oder ersten Moment der gemessenen Verweilzeit-
verteilung bestimmt werden (Gleichung 3.50). Bei symmetrischen Verteilun-
gen entsprechen sich diese beiden Definitionen.

e}

Tarith = j T-e(t)dr 3.50

0

Aus dem 1m vorangegangenen Teil dieses Kapitels vorgestellten
Fliissigkeitsinhalt h; lisst sich zudem mit dem Fliissigkeitsdurchsatz V; eine
theoretische mittlere Verweilzeit 7., der Fliissigkeit im Schwamm nach
Gleichung 3.51 berechnen.

Vi _ hL ’ I(ges

Tper = 7

: 3.51
VL VL

Die gemessene mittlere Verweilzeit kann demselben Volumenstrom zugeord-
net werden wie die berechnete, der jedoch verschiedene Volumina durchquert
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hat. Aus dem Vergleich der beiden Volumina und damit der beiden
mittleren Verweilzeiten ldsst sich daher auf Totvolumina und Riick-
stromungen schliefen.

In einem System aus mehreren Teilsystemen hat jedes der Teilsysteme
einen FEinfluss auf die Verweilzeitverteilung des Gesamtsystems. Nach
Levenspiel (1999) konnen diese Teilsysteme durch ihre Impulsantworten e(7)
und deren Laplacetransformierten, den sogenannten Ubertragungsfunktionen,
eindeutig beschrieben werden. Eine Reihenschaltung von Systemen weist
demnach als Impulsantwort die Faltung der Impulsantworten der Einzelsys-
teme auf (Gleichung 3.52). Dabei spielt die Reihenfolge der Durchstromung
keine Rolle.

(0]

ges(T) = e1(7) x ey(1) = f e;(t—1t) e,(t)dt 3.52

— 00

3.5.2 Das Dispersionsmodell

Zur mathematischen Beschreibung der Verweilzeitverteilung existieren
verschiedene Modelle. Das gingigste dieser Modelle ist das Dispersionsmo-
dell, welches das reale Verhalten des Durchflusses gegeniiber einer idealen
Pfropfstromung beriicksichtigt (Levenspiel, 1999). Es basiert auf der Annah-
me einer Analogie zwischen Riickvermischung im stromenden Fluid und
Diffusionsprozessen. Daher wird ein Dispersionskoeffizient D; in Analogie
zum Diffusionskoeffizienten §; definiert (Gleichung 3.53), der ein Mal fiir
die Riickvermischung im Fluidstrom darstellt.

a¢,, 0%*¢,  0¢,

9t F a2 M ez
In dimensionsloser Form wird der Dispersionskoeffizient zu einem Aquiva-
lent der Péclet-Zahl, die in Analogie zur Wirmeiibertragung definiert werden
kann (Gleichung 3.54). Sie gibt das Verhiltnis von konvektivem zu
dispersivem Stoffiibergang wieder und wird mit der Packungslinge L als
charakteristische Lange sowie der lokalen Stromungsgeschwindigkeit der
Flissigkeit #i; gebildet.

3.53

ﬁL’L
D,

Pe, = 3.54

Fiir eine totale Riickvermischung geht die Péclet-Zahl gegen Null, bei einer
idealen Pfropfstromung gegen unendlich. Die Péclet-Zahl gibt also Auf-
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schluss iiber das Stromungsverhalten der Fliissigkeit in der Schwammpa-
ckung. Die benoétigte lokale Stromungsgeschwindigkeit der Fliissigkeit i
kann dabei nach Gleichung 3.55 aus der Kontinuitdtsgleichung unter Ver-
wendung von Gleichung 3.1 ermittelt werden.

A p_ Yo

u; - =— 3.55
AL pL k VL hy,

ﬁL=uL

Zur Losung der Differentialgleichung 3.53 wird eine Entdimensionierung fiir
Zeit (Gleichung 3.56) und Ort (Gleichung 3.57) durchgefiihrt. Weiterhin wird
die Péclet-Zahl eingefiihrt und die Differentialgleichung reduziert sich zu
Gleichung 3.58.

-0, T
g — _z 3.56
A
_Z 3.57
{_L M
o0, _ 1 9%, 0, s

00  Pe, 9(%> O

Weiterhin kann man fiir die Verweilzeitverteilung in Summenform angeben,
dass diese dem auf die maximal auftretende Konzentration normierten
Konzentrationsverlauf einer Sprungantwort am Reaktorausgang entspricht
(Gleichung 3.59). Fiir die differentielle Verweilzeitverteilung wird der
Konzentrationsverlauf der StoBantwort am Reaktorausgang auf die Gesamt-
menge an durchgesetztem Tracer normiert, der wiederum der Integralfliche
unter der aufgenommenen Konzentrationskurve entspricht (Gleichung 3.60).

~ Sprung

Cc
E = (~ ) 3.59
Cmax (=1

~ Stof
c
e = ( . > 3.60
nges/VL =1

Als Losung der Differentialgleichung fiir die Sprungantwort gibt Smith
(1981) Gleichung 3.61 an. Dies entspricht einer Verteilung in Summenform
unter Verwendung der Fehlerfunktion (Gleichung 3.62).

Eq =%- [1—erf(%-\/P_eL- 1\/_;)] 3.61

69




3 Fluiddynamik keramischer Schwamme als Kolonneneinbauten

erf(x) = \/%-fe‘yzdy 3.62

Leitet man diese integrale Verweilzeitverteilung nach der Zeit ab, so erhilt
man fiir die differentielle Verweilzeitverteilung Gleichung 3.63, die in ihrer
Form einer schiefen Glockenkurve entspricht. Die in diesen Gleichungen
enthaltene mittlere Verweilzeit T = L/{;, entspricht dem Median der Vertei-
lung, da Gleichung 3.61 fiir 6 = 1 den Wert Ey = 0,5 annimmt. Das arithme-
tische Mittel der Verweilzeit stimmt damit nur fiir groe Péclet-Zahlen in
etwa iiberein und nimmt den Wert T, = T+ (1 + Pe™1) an.

3.63

€g =

1 146 |Pe Pe, (1—0)2

479 n-e'exp[ PR ]
Levenspiel (1999) gibt hingegen fiir die differentielle Verweilzeitverteilung
die Beziehung in Gleichung 3.64 an, bei der er auf die urspriingliche Arbeit
von Levenspiel und Smith (1957) verweist. Bei dieser Gleichung entspricht
die im Modell enthaltene mittlere Verweilzeit T = L/; nicht dem Median.
Der arithmetische Mittelwert nimmt den Wert Ty, = T (1 + 2 - Pe™1) an.

1 PeL PeL (1_9)2
= _. . — . 3.64
=3 /n-@ exp[ x 0

Fir 6 =1 liefern beide Kurven den gleichen Wert, fiir 8 < 1 liefert die
abgeleitete Verteilung nach Smith groflere und fiir 8 > 1 kleinere Werte. Sie
weist damit eine groBere Schiefe auf. Beide Modelle konnen grundsitzlich
zur Auswertung von gemessenen Kurven der Verweilzeitverteilung

verwendet werden, eine detailliertere Diskussion dieses Sachverhalts ist im
Anhang A 9 zu finden.

Generell gilt fir die mit entdimensionierten Parametern gebildeten
Formen und die dimensionsbehafteten Formen der Verweilzeitverteilung
folgender Zusammenhang:

Ey(6) = E(0) 3.65

eg(0) =7-e(1) 3.66
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3.5.3 Experimentelle Vorgehensweise

Fiir die Messungen der Verwelilzeitverteilung wurde auf die in Kapitel 3.2.2
vorgestellte Versuchsanlage zuriickgegriffen. Dabei wurde auf den Gasgegen-
strom verzichtet, da in den vorangegangenen Untersuchungen zum Fliissig-
keitsinhalt unterhalb des Staupunktes keine Abhédngigkeit von der Gasbelas-
tung zu erkennen war. Die im Rahmen der Studienarbeit von Schansker
(2007) durchgefiihrten ersten Messungen zeigen, dass die Schwimme des
Herstellers Vesuvius mit nominell gleichen Schwammdaten und gleicher
Elementhohe aber unterschiedlichem Material im Rahmen der Messgenauig-
keit gleiche Ergebnisse liefern. Daher kamen fiir die Messungen der Verweil-
zeitverteilung die Schwamme aus oxidisch gebundenem Siliciumcarbid, kurz
OBSIiC, mit der Kurzbezeichnung O 85 10 50 anstelle der zuvor verwendeten
Schwimme V 85 10 50 aus Aluminiumoxid zum Einsatz. Fiir die im Kapi-
tel 4 vorgestellten Messungen zum Stoffiibergang wurden ebenfalls die
Schwiamme aus OBSiC eingesetzt, da davon eine ausreichende Anzahl fiir die
Realisierung der benotigten Packungshohe vorhanden war.

Fiir die Silikat-Packung wurde auf Messungen ohne konischen Auslauf
verzichtet, da sich diese im Fliissigkeitsinhalt unterhalb des Staupunkts nicht
von der Packung mit konischem Auslauf unterscheidet. Zudem wurde bereits
aus den Ergebnissen des Fliissigkeitsinhalts klar, dass die Packung mit
konischem Auslauf aufgrund des groBeren Betriebsbereiches von groferer
Relevanz ist.

Um die Verweilzeitverteilung der Fliissigkeit messen zu konnen, wird dem
Fliissigkeitsstrom ein Eingangssignal aufgeprigt, das am Austritt aus der
Packung als Ausgangssignal detektiert werden kann. Dabei kommt als Tracer
Natriumchloridlosung in entmineralisiertem Wasser zum Einsatz, so dass die
Leitfahigkeit der Fliissigkeit als eine zur Tracerkonzentration proportionale
GroBe gemessen werden kann. Als Eingangssignal wird eine Sprungfunktion
gewidhlt, die durch das Zuschalten der die NaCl-Losung fordernden Schlauch-
pumpe einfach realisiert werden kann. Eine schematische Darstellung der
Versuchsanordnung ist in Abb. 3.21 zu finden.

Bei dieser Versuchsfithrung muss die Packung zunichst gut benetzt wer-
den, was durch eine Kreislauffiihrung von entmineralisiertem Wasser mit der
Zahnradpumpe realisiert wird. Vor dem Zuschalten der NaCl-Losung muss
die Betriebsweise von Kreislauffithrung auf Ausschleusung der aus der
Packung austretenden Fliissigkeit umgestellt werden, damit die gemessenen
Leitfahigkeitswerte nicht verfédlscht werden. Aus der leichten Zunahme des
Massenstroms beim Zuschalten der NaCl-Losung ldsst sich der Versuchsbe-
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ginn eindeutig bestimmen. Fiir alle Berieselungsdichten werden dabei mehre-
re Kurven gemessen.

Auch hierbei ist eine Messung ohne Schwammpackung erforderlich, um
die Verweilzeitverteilung der nichttrennwirksamen Kolonnenbauteile zu
ermitteln. Die gemessene Verweilzeitverteilung mit eingebauter Schwamm-
packung entspricht der des Gesamtsystems, die sich aus der Faltung der
Verweilzeitverteilungen der einzelnen Teilsysteme ergibt. Daher kann die
Verweilzeitverteilung der leeren Kolonne als Eingangssignal fiir die
Schwammpackung interpretiert werden. Dieses Eingangssignal gefaltet mit
der Verweilzeitverteilung der Packung entspricht dem Ausgangssignal der
gesamten Versuchsanordnung mit Schwammpackung. Die Einfliisse aller
anderen Teile der Versuchsanordnung wie beispielsweise die Dosierung der
NaCl-Losung, das Sammeln der Fliissigkeit unter der Packung und die
Triagheit der Leitfdhigkeitssonde sind so in der aus der Messung der leeren
Kolonne gewonnenen Verweilzeitverteilung zusammengefasst.

Flussigkeits-
verteiler

Massen-
durchfluss-
messer

variable

Schuss-
| hoéhe

Schlauch- | Zahnrad-
pumpe pumpe

Leitfahig-
keitssonde

Vorrats-
gefall

kleiner
Behélter Abfluss

Abb. 3.21: Schematischer Versuchsaufbau zur Bestimmung der Verweilzeit-
verteilung. Ein detailliertes R&I-Fliefibild sowie die Spezifikationen der
Messgerdite befinden sich im Anhang A 6.

NaCl-
Lésung

Fiir die Auswertung der gemessenen Verweilzeitverteilungen wird auf das in
Kapitel 3.5.2 vorgestellte Dispersionsmodell zuriickgegriffen. Dabei werden
die mittlere Verweilzeit und die Péclet-Zahl des Schwammes durch Fehler-
quadratminimierung an die Messdaten angepasst. Es kann eine Anpassung der
Parameter fiir das Einschalten und das Ausschalten der Tracer-Zufuhr erfol-
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3.6 Untersuchungen zur Verweilzeitverteilung

gen. Die Unterschiede zwischen diesen Anpassungen geben Aufschliisse iiber
schlecht durchstromte Totrdume. Eine detaillierte Beschreibung der Vorge-
hensweise bei der Auswertung der Daten sowie eine schematische Darstel-
lung des hierfiir erstellten Matlab-Programmes sind in Anhang A 9 zu finden.
Dort sind auch exemplarische Messkurven sowie die an diese Kurven ange-
passte Summenfunktion, deren differentielle Form und die differentiellen
Verteilungen fiir den Schwamm und die leere Kolonne dargestellt.

3.6 Untersuchungen zur Verweilzeitverteilung

Im Folgenden werden die aus den Tracer-Experimenten gewonnen Daten fiir
mittlere Verweilzeit und Péclet-Zahl bzw. Dispersionskoeffizient der Fliissig-
keit vorgestellt. Sie sollen insbesondere hinsichtlich der Stromungsform der
Fliissigkeit sowie der zuvor aufgestellten Hypothese untersucht werden, dass
der durch eine schlechte Drainage verursachte erhohte statische Fliissigkeits-
inhalt im Betrieb partiell zu einem Teil des dynamischen Fliissigkeitsinhalts
wird und damit auch durchstromt wird.

3.6.1 Mittlere berechnete und gemessene Verweilzeit
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Abb. 3.22: Aus den gemessenen Daten fiir den Fliissigkeitsinhalt berechnete
mittlere Verweilzeit bezogen auf die Packungslinge fiir die untersuchten
Schwammtypen.

Zunichst wurden fiir alle Schwammtypen aus den Daten fiir den dynamischen
Flissigkeitsinhalt theoretische mittlere Verweilzeiten nach Gleichung 3.51
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3 Fluiddynamik keramischer Schwamme als Kolonneneinbauten

berechnet. Dabei wurden die Daten fiir die Schwammstapel mit 200mm Hohe
verwendet. Um die Ergebnisse bei verschiedenen Packungsldngen vergleich-
bar zu machen wurde die Verweilzeit auf die Packungslidnge bezogen aufge-
tragen. Die Ergebnisse sind in Abb. 3.22 dargestellt.

Wie aus den berechneten Werten ersichtlich ist, sollte die Verweilzeit mit
zunehmender Berieselungsdichte abnehmen, da der Durchsatz stirker steigt
als der Fliissigkeitsinhalt. Da die Verweilzeit proportional zum Fliissigkeits-
inhalt ist, sollte sie mit fallendem Fliissigkeitsinhalt bei gleicher Beriese-
lungsdichte abnehmen, wie ebenfalls in Abb. 3.22 zu erkennen ist. Der
Messwert fiir den Fliissigkeitsinhalt der SiSiC-Schwdmme mit 20ppi
(E 8820 25) bei einer Berieselungsdichte von B; = 18m?/(m?h) scheint
bereits aus dem Vergleich der Ergebnisse des Fliissigkeitsinhalts deutlich zu
niedrig zu liegen. Demzufolge ist die hierfiir berechnete Verweilzeit vermut-
lich zu klein.
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Abb. 3.23: Angepasste Werte fiir die auf die Packungsldnge bezogene mittlere
Verweilzeit aus der Anpassung des Dispersionsmodells an die Sprungantwort
beim Einschalten der Tracer-Zufuhr (Ausschalten: siehe Anhang A 12).

Aus der Anpassung einer Kurve nach dem Dispersionsmodell an die gemes-
senen Werte werden aullerdem gemessene Werte fiir die mittlere Verweilzeit
nach Gleichung 3.49 sowie die Péclet-Zahl ermittelt. Diese mittlere Verweil-
zeit entspricht dem Median der Verteilung, bei dem 50% der maximalen
Tracer-Konzentration erreicht wurden. Die aus den Messungen ermittelten
und auf die Packungslinge bezogenen mittleren Verweilzeiten fiir die ver-
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3.6 Untersuchungen zur Verweilzeitverteilung

schiedenen Packungen bei unterschiedlichen Berieselungsdichten sind fiir das
Einschalten der Tracer-Zufuhr in Abb. 3.23 aufgetragen.

Die Abhingigkeit der gemessenen Verweilzeit von der Berieselungsdichte
ist nicht ganz so ausgepridgt wie bei der rechnerischen Ermittlung aus dem
Fliissigkeitsinhalt. Zum Teil finden sich sogar fiir die hochste Berieselungs-
dichte ebenso hohe oder hohere Verweilzeiten als fiir die mittlere Beriese-
lungsdichte. Das Verhiltnis aus gemessenem und berechnetem Wert fiir die
Verweilzeit beim Einschalten der Tracer-Zufuhr ist in Abb. 3.24 aufgetragen
und zeigt, dass der Fliissigkeitsstrom im Mittel fiir Schwammtypen mit
groBem Fliissigkeitsinhalt eher langsamer und solche mit kleinem Fliissig-
keitsinhalt eher schneller ist als berechnet.
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Abb. 3.24: Verhdltnis aus gemessenem und berechnetem Wert fiir die Verweil-
zeit der verschiedenen Schwammtypen beim Einschalten der Tracer-Zufuhr
(Ausschalten: siehe Anhang A 12).

Auffillig ist, dass die Schwidmme vom Typ V 85 10 25 im Vergleich zu den
anderen Schwammtypen deutlich niedrigere gemessene Verweilzeiten auf-
weisen und sich daher besser mit den errechneten Werten decken. Diese
Schwimme zeichnen sich durch einen recht hohen Fliissigkeitsinhalt aus.
Dahingegen wird fiir die Schwamme vom Typ E 88 2025 eine deutlich
groflere Verweilzeit gemessen als berechnet wurde. Das Verhiltnis aus
Messung zu Rechnung ist fiir diesen Schwammtyp daher besonders gro8,
obwohl der Fliissigkeitsinhalt dieser Schwdmme eher gering ist.

75



3 Fluiddynamik keramischer Schwamme als Kolonneneinbauten

Ist das Verhiltnis aus gemessener zu berechneter Verweilzeit kleiner als
100%, so wird nur ein Teil der Fliissigkeit in der Packung tatsdchlich fiir die
Durchstromung genutzt. Fiir die Silikat-Schwidmme mit konischem Auslauf-
Element L 91 10 100 C sowie die SiSiC-Schwidmme mit 10ppi E 88 10 25 ist
dies besonders ausgeprigt, hier wird bei niedrigen und mittleren Beriese-
lungsdichten nur etwa ein Viertel bis die Hilfte des Fliissigkeitsinhaltes
tatsdchlich durchstromt. Diese Konfigurationen haben sich in den Versuchen
zum Flissigkeitsinhalt als diejenigen mit dem groBten Betriebsbereich
herausgestellt. Sie folgen einem dhnlichen Trend, bei dem bei der groften
Berieselungsdichte der Fliissigkeitsinhalt am effektivsten genutzt wird. Hier
scheint die Stromungsform dafiir optimal zu sein. Diesem generellen Verlauf
mit einem Minimum im genutzten Fliissigkeitsinhalt folgen auch die beiden
nominell gleichen Schwammtypen mit unterschiedlichen Elementhdhen,
V 851025 und O 85 10 50.

Ist das Verhiltnis aus gemessener und berechneter mittlerer Verweilzeit
grofer als 100%, so kommt es zu Riickvermischung und Riickstromungen in
der Fliissigphase. Dies ist vor allem bei den Schwammtypen mit dem hochs-
ten Fliissigkeitsinhalt der Fall (E 88 20 25 und V 75 10 25). Hier kehrt sich
auch der Trend mit der Berieslungsdichte um, wobei fiir die Schwdamme vom
Typ E 88 20 25 der berechnete Wert wie bereits erwédhnt vermutlich zu klein
ist. Die Trendumkehr ist jedoch so stark, dass sie selbst durch eine Korrektur
des Fliissigkeitsinhaltes nicht kompensiert werden konnte.

Die auftretenden Werte bis zu 450% sind sehr gro3. Riickvermischung und
Riickstromungen alleine konnen solch grole Abweichungen kaum verursa-
chen. Hier ist zu beachten, dass der gravimetrische gemessene Fliissigkeitsin-
halt der Packung hinsichtlich der Fliissigkeit in der Umwicklung der Packung
korrigiert wurde (siche Anhang A 7), wihrend dies bei den Tracer-
Experimenten nicht moglich war, so dass moglicherweise ein groBeres
Fliissigkeitsvolumen durchstromt wurde. AuBerdem konnten die Messunsi-
cherheiten bei der Leitfdhigkeitsmessung von Bedeutung sein.

Das Verhiltnis der beiden Verweilzeiten beim Ausschalten und Einschalten
der Tracer-Zufuhr ist in Abb. 3.25 aufgetragen. Fiir die Schwimme vom Typ
E 88 10 25 konnte bei der niedrigsten Berieselungsdichte beim Ausschalten
keine Anpassung erfolgen, da bei der Fehlerquadratminimierung eine gegen
unendlich gehende Péclet-Zahl ermittelt wurde. Auch eine Wiederholungs-
messung konnte dieses Problem nicht beheben. Aus der Auftragung lisst sich
erkennen, dass fiir die meisten Schwammtypen das Auswaschen des Tracers
deutlich ldanger dauert als das Aufbauen der Tracer-Konzentration beim
Einschalten. Dies spricht fiir schlecht durchmischte Zonen in der Fliissigkeit,
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3.6 Untersuchungen zur Verweilzeitverteilung

insbesondere bei den Schwammtypen V 851025 und E 88 10 25. Diese
zeichnen sich durch geringe Verweilzeiten und eine gute Ubereinstimmung
zwischen Messung und Rechnung aus. Die Reihung der Schwammtypen mit
steigender mittlerer Verweilzeit bleibt erhalten, trotz der starken Verdnderung
beim Schwammtyp V 85 10 25.
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Abb. 3.25: Verhdltnis der gemessenen mittleren Verweilzeiten beim Ausschal-
ten der Tracer-Zufuhr zu der beim Einschalten gemessenen.

Bei den Silikat-Schwiammen mit konischem Auslauf hingegen ist bei der
niedrigen und mittleren Berieselungsdichte sogar eine leicht niedrigere
mittlere Verweilzeit beim Ausschalten als beim Einschalten zu erkennen. Dies
lasst sich auf die gute Drainage in dieser Schwammpackung zuriickfiihren,
sowie auf den geringen durchstromten Anteil des Fliissigkeitsinhaltes.

3.6.2 Péclet-Zahl und Dispersionskoeffizient

Zusitzlich zur mittleren Verweilzeit wird bei der Anpassung nach dem
Dispersionsmodell noch eine Péclet-Zahl bestimmt, die der dimensionslosen
Form des axialen Dispersionskoeffizienten entspricht. Die Ergebnisse fiir das
Einschalten der Tracer-Zufuhr sind in Abb. 3.26 dargestellt.

Nach Levenspiel (1999) kann ab einer Péclet-Zahl von Pe; < 100 von
starker Dispersion gesprochen werden und die Verteilungen werden unsym-
metrisch. Dies trifft auf alle hier gemessenen Verteilungen fiir Schwiamme zu.
Die Verteilungen der leeren Kolonne weisen hingegen beim Einschalten der
Tracer-Zufuhr stets nur geringe Dispersion auf, wihrend beim Ausschalten
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3 Fluiddynamik keramischer Schwamme als Kolonneneinbauten

ebenfalls starke Dispersion vorliegt. Die Péclet-Zahlen der Schwimme sind
meist etwa eine knappe GroBenordnung kleiner als die der Kolonne. Bei
Péclet-Zahlen Pe; < 1 spricht Levenspiel von sehr starker Dispersion und
weist darauf hin, dass die Anwendbarkeit des Dispersionsmodells fiir diesen
Fall fragwiirdig ist. In diesen Bereich kommen nur die Silikat-Schwédmme
vom Typ L 91 10 100 C beim Ausschalten der Tracer-Zufuhr. Generell ist
beim Einschalten der Tracer-Zufuhr eine deutlich erhohte Péclet-Zahl fiir die
kleinste Berieselungsdichte zu beobachten. Beim Ausschalten hingegen ist die
Péclet-Zahl weitgehend unabhingig von der Berieselungsdichte (siche
Anhang A 12). Dabei stimmt die Reihenfolge der Schwammtypen fiir die
Péclet-Zahl nicht mit der Reihenfolge fiir die mittlere Verweilzeit iiberein.
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Abb. 3.26: Angepasste Werte fiir die Péclet-Zahl aus der Anpassung des Dis-

persionsmodell an die Sprungantwort beim Einschalten der Tracer-Zufuhr
(Ausschalten: siehe Anhang A 12).

Das Verhiltnis von Péclet-Zahl beim Aus- und Einschalten ist in Abb. 3.27
aufgetragen. Auch hier ist die Reihung der Schwammtypen wieder unter-
schiedlich, was bei der mittleren Verweilzeit nicht der Fall ist. Besonders
grofle Unterschiede sind dabei bei den Schwiammen vom Typ O 85 10 50 und
L 91 10 100 vorhanden sowie bei E 88 10 25 mit umgekehrter Ausprigung.

Es lassen sich daher drei Gruppen von Schwimmen identifizieren. Die
erste Gruppe (Typ O 851050 sowie L 91 10 100 C) weisen eine deutlich
kleinere Péclet-Zahl beim Ausschalten als beim Einschalten auf. Fiir die
zweite Gruppe von Schwimmen (Typ V751025, V851025 und
E 88 20 25) bewegt sich die Péclet-Zahl in &hnlichen Bereichen. Der
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3.6 Untersuchungen zur Verweilzeitverteilung

Schwammtyp E 88 1025 als dritte Gruppe weist beim Ausschalten eine
hohere Péclet-Zahl auf als beim Einschalten. Innerhalb dieser Gruppen sind
keine gemeinsamen geometrischen Eigenschaften vertreten.
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Abb. 3.27: Verhdltnis der Péclet-Zahl beim Ausschalten der Tracer-Zufuhr zur
Péclet-Zahl beim Einschalten.
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Abb. 3.28: Aus der Péclet-Zahl berechnete Dispersionskoeffizienten beim
Einschalten der Tracer-Zufuhr (Ausschalten: siehe Anhang A 12).
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Aus der Péclet-Zahl kann nun der Dispersionskoeffizient nach Gleichung 3.54
bestimmt werden. Die Ergebnisse fiir das Einschalten der Tracer-Zufuhr sind
in Abb. 3.28 dargestellt. Der Dispersionskoeffizient verhélt sich umgekehrt
proportional zur Péclet-Zahl, wobei zusitzlich der Einfluss des Fliissigkeits-
inhalts eine Rolle spielt, da die lokale Geschwindigkeit ebenfalls eingeht. Bei
stark unterschiedlichen Fliissigkeitsinhalten kann eine hohere Berieselungs-
dichte mit einer niedrigeren lokalen Geschwindigkeit verkniipft sein. Der
Dispersionskoeffizient ist daher iiber der lokalen Fliissigkeitsgeschwindigkeit
anstelle der Berieselungsdichte aufgetragen.

Aus der Auftragung fiir den Dispersionskoeffizienten ist zu erkennen, dass
dieser mit zunehmender lokaler Geschwindigkeit steigt. Der GroBteil der
Schwammtypen liegt dabei in der gleichen GroBenordnung. Fiir die
Schwiamme vom Typ L 91 10100 C sind beim Einschalten bei hoheren
Geschwindigkeiten deutlich erhohte Dispersionskoeffizienten zu erkennen.
Die Werte der Schwimme vom Typ E 88 10 25 sind noch stidrker erhoht
gegeniiber den anderen Schwammtypen. Beim Ausschalten sind diese Effekte
ebenfalls vertreten, wie schon aus den Verhiltnissen der Péclet-Zahl zu
erkennen war. Der Effekt des Typs E 88 1025 wird dabei aber deutlich
kompensiert, da dieser als einziger beim Einschalten einen héheren Dispersi-
onskoeffizienten aufweist als beim Ausschalten. Zu beachten ist hierbei, dass
fiir diesen Schwammtyp bei niedriger Berieselungsdichte aus der Anpassung
keine sinnvollen Daten ermittelt werden konnten.

3.6.3 Schlussfolgerungen fiir die Verweilzeitverteilung

Die gemessenen mittleren Verweilzeiten und Péclet-Zahlen sowie der Ver-
gleich mit den aus dem Fliissigkeitsinhalt berechneten Daten lassen darauf
schlieBen, dass die Stromung durch die Schwammstruktur stark vom
Schwammtyp abhéngt. Lediglich bei den Dispersionskoeffizienten ldsst sich
eine groBere Ubereinstimmung zwischen einigen, wenn auch nicht allen
Schwammtypen finden.

Aus dem Vergleich der Messung und der Rechnung fiir die mittlere Ver-
weilzeit ldsst sich ableiten, dass bei den Schwdmmen mit niedrigem Fliissig-
keitsinhalt und groem Betriebsbereich (E 88 1025 und L 91 10 100 C)
zusitzlich ein erhebliches Totvolumen fiir die Durchstromung existiert, da die
gemessene Verweilzeit deutlich kleiner ist als die berechnete. Dieses Totvo-
lumen zidhlt nicht zum dynamischen und damit durchstromten Anteil und
kann daher mit dem statischen Fliissigkeitsinhalt der Schwimme gleichge-
setzt werden. Die Grofenordnung stimmt dabei mit den Ergebnissen aus den
gravimetrischen Bestimmungen iiberein. Fiir diese Schwammtypen gibt auch

80



3.6 Untersuchungen zur Verweilzeitverteilung

die Korrelation fiir den statischen Fliissigkeitsinhalt die gemessenen Werte
am besten wieder.

Der Schwammtyp V 85 1025 mit recht hohem Fliissigkeitsinhalt, aber
dennoch nicht allzu kleinem Betriebsbereich, zeigt in etwa gleiche gemessene
und berechnete Verweilzeiten. Hier ist der aus den gravimetrischen Versu-
chen ermittelte statische Fliissigkeitsinhalt deutlich hoher als das sich aus den
Verweilzeitmessungen ergebende Totvolumen in der Fliissigkeit. Bei der
hohen Berieselungsdichte ist die gemessene Verweilzeit bereits grofler als die
berechnete, wodurch sich kein direktes Totvolumen mehr ermitteln lasst.

Fiir die restlichen Schwammtypen mit hoheren Fliissigkeitsinhalten und
kleineren Betriebsbereichen (V 75 1025, E 882025 und O 851050 bzw.
V 851050) zeigt sich hingegen, dass die gemessene Verweilzeit beim
Einschalten deutlich iiber der berechneten liegt. Auch hier lédsst sich direkt
kein Totvolumen mehr ermitteln. Die ermittelten Werte fiir die gemessene
Verweilzeit miissen aufgrund der groBen Abweichung zu den gravimetrisch
ermittelten Werten mit Vorsicht interpretiert werden.

All diese Erkenntnisse stiitzen dennoch die zuvor aufgestellte Hypothese,
dass der statische Fliissigkeitsinhalt im Betrieb zum Teil mit durchstromt wird
und somit der gravimetrisch gemessene Zahlenwert des statischen Fliissig-
keitsinhalts fiir den dynamischen Betrieb an Relevanz verliert. Der gesamte
Fliissigkeitsinhalt 1idsst sich daher mit den Korrelationen gut wiedergeben,
wihrend der statische Fliissigkeitsinhalt nur unzureichend durch die Korrela-
tionen beschriecben werden kann. Der entstandene Widerspruch ist
somit aufgelost.

Des Weiteren ldsst sich aus diesen Erkenntnissen die Limitierung des Be-
triebsbereiches besser verstehen. Insbesondere die Schwammtypen mit
deutlich hoheren gemessenen als berechneten Verweilzeiten (V 75 10 25,
E 88 20 25 und O 85 10 50 bzw. V 85 10 50) zeigen eine starke Limitierung.
Hier kommt es in der Fliissigkeit zu Riickvermischung und Riickstrémungen
und daher bereits durch die Struktur bedingt zu einer erschwerten Passage der
Flissigkeit durch den Schwamm. Zusitzlicher Widerstand durch eine Gasge-
genstromung fithrt daher zu fritherem Fluten. Bei diesen Schwammtypen ist
zudem ein geringerer Unterschied zwischen der gemessenen Verweilzeit beim
Ein- und Ausschalten der Tracer-Zufuhr zu erkennen. Ein Auswaschen von
Totvolumina ist also nicht zu erkennen.

Die Schwammtypen mit groBerem Betriebsbereich dagegen zeigen eine
deutliche Erhohung der Verweilzeit beim Ausschalten der Tracerzufuhr,
auBler die Silikat-Schwimme mit konischem Auslauf (L 91 10 100 C) bei
niedriger und mittlerer Berieselungsdichte. Fiir diesen Schwammtyp nimmt
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die Fliissigkeit offensichtlich einen direkten Weg durch die Packung, sowohl
beim Ein- als auch beim Ausschalten. Dafiir ist die Péclet-Zahl beim Aus-
schalten sehr niedrig und der axiale Dispersionskoeffizient sehr hoch. Dies
spricht fiir schlecht durchstromte Bereiche neben dem Hauptstrom, die sich
nur langsam mit Tracer fiillen und daher beim Einschaltvorgang nicht ins
Gewicht fallen. Beim Ausschalten hingegen entleert sich der Hauptstrom
schnell, daher die verhiltnismiBig geringe mittlere Verweilzeit, wohingegen
die Breite und vor allem die Schiefe der Verteilung durch das Auswaschen
der schlechter durchstromten Bereiche stark zunehmen.

Auffillig ist auch das Verhalten der SiSiC-Schwimme mit verschiedenen
Porenzahlen (E 88 10 25 und E 88 20 25), die sich auch bereits in den gravi-
metrischen Messungen in ihrem Verhalten unterschieden haben, jedoch nicht
so deutlich wie in den Messungen zur Verweilzeitverteilung. Wihrend die
Schwimme mit 10pp1 (E 88 10 25) eine deutlich geringere gemessene Ver-
weilzeit gegeniiber der berechneten aufweisen, zeigen die Schwidmme mit
20ppi (E 88 20 25) gerade das gegenteilige Verhalten. Auch hinsichtlich des
Vergleichs zwischen Ein- und Ausschalten ist das Verhalten sehr unterschied-
lich, sowohl beziiglich der mittleren Verweilzeit als auch hinsichtlich der
Péclet-Zahl. Insbesondere hervorzuheben ist die Tatsache, dass der Schwamm
mit 10ppi sowohl eine groBere Verweilzeit als auch einen kleineren Dispersi-
onskoeffizienten beim Ausschalten gegeniiber dem Einschalten aufweist.
Kein anderer Schwamm zeigt ein solches Verhalten. Zugleich war es fiir diese
Packung extrem schwierig, Messdaten aufzunehmen, die zu sinnvollen
Anpassungen fiihrten. Ein &dhnliches Problem zeigte sich schon bei den
gravimetrischen Messungen des Fliissigkeitsinhalts beider Schwammtypen,
was stets mehrere Messungen erforderte. Das Verhalten dieser Schwamme
scheint offensichtlich von erheblich grolerer Schwankungsbreite zu sein als
das aller anderen Schwammtypen.

Es ist daher zu erwarten, dass die Schwiamme mit groBem Betriebsbereich
in ihren Eigenschaften hinsichtlich der Verbesserung des Stoffaustausches
starken Schwankungen unterliegen werden. Der groBere Betriebsbereich wird
durch groBBe Totvolumina ermdglicht, die in der Praxis ein Problem im
Kolonnenbetrieb darstellen konnen. Schwammtypen mit besseren Durchstro-
mungseigenschaften sind dagegen sehr limitiert im Betriebsbereich und damit
fiir den Einsatz in Packungskolonnen nur sehr eingeschrinkt geeignet. Eine
detaillierte Abwigung der Vorteile gegen die Nachteile der Schwammpa-
ckung ist daher vor einer moglichen Anwendung notwendig.
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

Der realisierbare Stoffiibergang zwischen den beiden fluiden Phasen in der
Durchstromung eines Kolonneneinbaus ist eines der maf3geblichen Kriterien
fiir seine technische Anwendbarkeit. Die Eignung keramischer Schwimme als
Kolonneneinbauten wird daher durch ihre Fahigkeit zur Intensivierung des
Stoffiibergangs und zur Erzeugung von effektiver Phasengrenzfliche ent-
scheidend mitbestimmt. Dabei ist wiederum der Vergleich zu herkdmmlichen
Packungen zu suchen, um eine Einordnung der Schwimme zu ermdglichen.
Als weitere Hypothese ldsst sich also formulieren, dass der Stoffiibergang und
die effektive Phasengrenzfliche zwischen den durchstromenden Phasen in
keramischen Schwdmmen durch fiir herkdmmliche Kolonneneinbauten
entwickelte Korrelationen beschrieben werden konnen.

Die einzelnen Schritte zur Uberpriifung dieser Hypothese beinhalten zu-
nichst die experimentelle Bestimmung der effektiven Phasengrenzfliche, des
gasseitigen und des fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten. Diese drei
Parameter charakterisieren die Effizienz des Stoffiibergangs vollstindig.
AnschlieBend werden die erhaltenen Daten mit berechneten Daten verglichen,
die nach aus der Literatur entnommenen Korrelationen bestimmt wurden.

Aus dem Vergleich der experimentellen Daten mit auf physikalischen
Grundlagen, wie zum Beispiel der Stromungsform, basierenden Modellen
lassen sich auBerdem Riickschliisse auf die im Schwamm vorherrschenden
Stromungsformen ziehen. Damit konnen die in Kapitel 3 aus dem fluiddyna-
mischen Verhalten abgeleiteten Erkenntnisse weiter untermauert oder auch
widerlegt werden.

4.1 Stoffiibergang in durchstromten Packungen

Die Bestimmung von Stoffiibergangsdaten ist eines der Kernthemen bei der
Charakterisierung von Kolonneneinbauten. Bereits in den Anfingen des
Chemieingenieurwesens war die Bestimmung experimenteller Daten fiir den
Stoffiibergang ein zentrales Thema, auch als die Theorie dazu bereits seit
Jahren bekannt war (Sherwood und Holloway, 1940a). Die experimentelle
Vorgehensweise wurde dabei als ein kritischer Schritt angesehen.

Generell wird der iibergehende Stoffstrom vom Kern der einen Phase in
den Kern der anderen Phase durch ein treibendes Konzentrationsgefille
bewirkt. Der Stoffiibergangswiderstand wird dabei durch zwei hintereinan-
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

dergeschaltete Widerstéinde der beiden Phasen an der Grenzschicht beschrie-
ben. Die Durchtrittsflache fiir den Stoffstrom wird durch die effektiv wirksa-
me Phasengrenzflache bestimmt. Bei einer vollstindig benetzten Blech- oder
Gewebepackung geht man im Allgemeinen davon aus, dass die gesamte
geometrische Oberfliche der Packung auch fiir den Stoffiibergang benutzt
wird. Bei Fiillkorpern hingegen wird meist nur ein Teil der Oberfldche von
Flussigkeitsstrdhnen benetzt. Treten groere Totzonen oder entnetzte Pa-
ckungsbereiche auf oder kommt es zu Maldistribution der Fliissigkeit, so kann
dies zu einer verminderten effektiven Phasengrenzfldache fiihren.

4.1.1 Das HTU-NTU-Modell mit Overall-Ansatz

Der theoretische Ansatz zur Beschreibung des Stoffiibergangs basiert in
dieser Arbeit fiir Absorption und Desorption auf einem Trennstufen-Modell,
dem HTU-NTU-Modell. Dieser Modelltyp zihlt zu den sogenannten ,,Rate-
based Models®, die im Gegensatz zu den Gleichgewichtsstufenmodellen auf
einem Ansatz fiir den Stoffiibergang beruhen. Dabei wird — bei einer gegebe-
nen Trennaufgabe — fiir eine Phase die Gesamtanzahl an Trennstufen NTU
ermittelt und jeder Trennstufe eine von Betriebsparametern und Packungstyp
abhiingige Hohe HTU zugeordnet. In dieser Hohe einer Ubertragungseinheit
sind der Stoffiibergangskoeffizient und die effektive Phasengrenzfliche
enthalten. Meist wird der HTU mit einem Ersatz-Widerstand fiir den Stoff-
libergang gebildet, der die Widerstinde beider Phasen enthilt, dem sogenann-
ten Overall-Modell. Damit veréindert sich auch die Trennstufenzahl NTU.

* 1? VtN"

Abb. 4.1: Differentielles Bilanzelement fiir den Absorptionsfall.
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4.1 Stoffiibergang in durchstromten Packungen

Der Ansatz fiir das HTU-NTU-Modell lidsst sich aus einer differentiellen
Bilanz um eine Phase kombiniert mit einer Kinetik nach dem Overall-Modell
herleiten. Ein differentielles Bilanzelement an der Stelle z in der Packung fiir
die Absorption aus der Gas- in die Fliissigphase ist in Abb. 4.1 dargestellt. Im
Folgenden soll am Beispiel der Gasphase das HTU-NTU-Modell hergeleitet
und dabei der Ansatz eines gasseitigen Overall-Stoffdurchgangskoeffizienten
erldutert werden.

Fiir alle in dieser Arbeit untersuchten Fille kann von kleinen Konzentratio-
nen ausgegangen werden, so dass die Molanteile und molaren Beladungen in
etwa identisch sind: ¥ ~ X bzw. § =~ Y. Daher konnen trotz der vorliegenden
einseitigen Diffusion lineare Ansitze fiir den Stofftransport gewihlt werden
(Weimer und Schaber, 1996).

Die stationire differentielle Bilanz fiir die Gasphase ist in Gleichung 4.1
gegeben. Diese lésst sich zu Gleichung 4.2 vereinfachen.

0=Ng- (V- (V+dV))—dN 4.1

N;-dY = —dN 4.2

Fiir die Kinetik des differentiellen Stoffstroms dN sind verschiedene Ansitze
moglich, wie aus den Konzentrationsprofilen an der Phasengrenze in Abb. 4.2
ersichtlich wird. Hier wird ein linearer Overall-Ansatz gewihlt, dessen
Parameter sich aus dem Koeffizientenvergleich der drei Formen der Kinetik
fir das Gas, die Fliissigkeit und nach dem Overall-Modell ergeben, siche
Gleichungen 4.3 bis 4.5.

1< ~
Y

B_—
178

4+dl§l
X,
v BT

Abb. 4.2: Konzentrationsprofile an der Phasengrenzfliche fiir die beiden
Stoffiibergangswiderstinde sowie den Stoffdurchgangskoeffizienten bei der
Absorption.

X
<
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

dN=.BG',56'aeff'AK'dZ'(Y_YPh) 43
dN=.8L'.5L'aeff'AK'dZ'(XPh_X) 44
dN:kOG'ﬁG'aeff'AK'dZ.(Y_Y*) 45

Fiir die Kinetik nach dem Overall-Ansatz wird eine fiktive Gleichgewichts-
konzentration gewihlt, die zur Konzentration des Kerns der Fliissigphase im
Gleichgewicht steht (Gleichung 4.6). Die verwendete Gleichgewichtskonstan-
te K kann aufgrund der kleinen Konzentrationen nach dem Henryschen
Gesetz in seiner originalen Form bestimmt werden.

- . He -~
v*=K-X= p’”‘-x

Der Stoffdurchgangswiderstand nach dem Overall-Modell ist ein Ersatzwi-
derstand, der aus Griinden der einfacheren Berechenbarkeit gebildet wird.
Dabei werden beide Stoffiibergangswiderstande zusammengefasst und in eine
der beiden Phasen verlegt, hier im Beispiel in die Gasphase Dadurch ist
keine Bestimmung der unbekannten Konzentrationen Xp, und Yp, an der
Phasengrenze notwendig. Der gasseitige Ersatzwiderstand lidsst sich nach
Gleichung 4.7 bestimmen:

11 peK

koc Bc PLBL
Mittels der in Gleichung 4.5 aufgestellten Kinetik nach dem Overall-Ansatz
sowie der in Gleichung 4.2 hergeleiteten Bilanz kann nun durch Trennung der
Variablen und Integration das HTU-NTU-Modell hergeleitet werden (Glei-
chungen 4.8 bis 4.12). Eine Voraussetzung fiir die Integration ist die Annah-
me, dass die effektive Phasengrenzfliche unabhingig von der Position in der
Packung konstant ist und somit in Gleichung 4.9 vor das Integral gezogen
werden kann. Kommt es zu nennenswerten Fliissigkeits-Maldistributionen in
axialer Richtung, so ist diese Voraussetzung nicht mehr erfiillt.

4.6

4.7

NG'dY=_kOG'ﬁG'aeff'AK'dZ'(Y_Y*) 48
L . aus -
N, dv
fdz = — . f — — 4.9
koc " Pg *Qesr Ak ) Y* =Y
0 ein
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4.1 Stoffiibergang in durchstromten Packungen

N,
HTU,; = ¢ 4.10
kog - Pé Aerf * Ak
aus dY’
NTU,; = — — 4.11
0G f 7 _7
em
L == HTUOG . NTUOG 412

Eine analoge Herleitung kann man fiir die Fliissigseite oder den Desorptions-
fall durchfiihren. Die Betrachtung der Desorption fiir die Fliissigseite fiihrt zu
Gleichung 4.13. Der fliissigseitige Overall-Stoffdurchgangswiderstand ist
dabei nach Gleichung 4.14 definiert.

aus

L = HTU,, - NTU,, = _ Ny f X 4.13
kor * DL+ Qesr * Ak X=X

ein

1 _ 1, A
koo B P K- PBg
Die Berechnung des NTU fiir den jeweiligen Fall kann je nach den moglichen

Vereinfachungen analytisch erfolgen, ansonsten ist eine numerische
Losung notwendig.

4.14

4.1.2 Stand des Wissens fiir herkommliche Kolonneneinbauten

In der Literatur findet sich eine Reihe von Korrelationen zur Vorhersage von
Stoffiibergangskoeffizienten und effektiven Phasengrenzflichen fiir ver-
schiedenste Arten von Kolonneneinbauten. Einige — vor allem iltere —
Ansitze beschrinken sich auf wenige Typen von Fiillkorpern. Neuere Arbei-
ten unterscheiden entweder zwischen Schiittungen und Packungen, hierbei
manchmal auch zwischen den Packungstypen, oder aber sie versuchen alle
Einbauten in einer Korrelation zu vereinen. Teilweise kommen dabei pa-
ckungsspezifische Parameter zum Einsatz. Im Folgenden wird eine Auswahl
an Korrelationen vorgestellt, die fiir die Schwamme evaluiert wurde. Dabei
handelt es sich um die gingigsten Korrelationen, die in der Praxis zur Vorher-
sage der Stoffiibergangsdaten bei der Absorption verwendet werden (Hdélem-
ann und Gorak, 2006) sowie einige weitere, die fiir Fliissigkeitsstromungen
in Rinnsalen entwickelt wurden oder bereits von anderen Autoren fiir
Schwiamme verwendet wurden. Diese wurden dabei an die in dieser Arbeit
verwendeten Nomenklaturen und Einheiten angepasst.
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

Fiir die Korrelationen werden verschiedene geometrische Kenngrofen als
charakteristische Langen verwendet. In allen dimensionslosen Kennzahlen ist
im Folgenden die inverse geometrische Oberfliche nach Gleichung 3.2 als
charakteristische Linge eingesetzt. Des Weiteren ist fiir Fiillkorper-
Korrelationen hiufig ein dquivalenter Partikeldurchmesser dp erforderlich,
der den Kugeldurchmesser einer monodispersen Kugelschiittung mit gleicher
Oberflache représentiert. In diesem Fall wird Gleichung 4.15 verwendet. In
einigen anderen Fillen wird aufgrund der Analogie zu durchstrémten Rohren
ein hydraulischer Durchmesser benotigt. In diesen Fillen wird auf die von
Dietrich et al. (2009) hergeleitete und bereits in Kapitel 3.1.1 vorgestellte
Beziehung (Gleichung 3.3) zuriickgegriffen.

6

dp = 4.15
P (1 - 50) " Qgeo
£
d, =4 —2 3.3
Ageo

Shulman et al. (1955) untersuchen den gasseitigen Stoffiibergang anhand
sublimierender Naphtalin-Fiillkoérper der ersten Generation in Form von
Raschig-Ringen und Berl-Sitteln. Die Messdaten fithren zu Gleichung 4.16.
Aus den Daten anderer Autoren leiten sie die Korrelation fiir den fliissigseiti-
gen Stoffiibergang ab (Gleichung 4.17).

—0,36

dp - ug -2/3
=1.195- . . 4.16
8, (dp-u\"*®
B, = 251 d—;( PVL L) - Sc® 4.17

Eine héufig benutzte Stoffiibergangskorrelation ist die Arbeit von Onda et al.
(1968). Sie ist fiir verschiedene Fiillkorper der ersten Generation entwickelt
worden, im FEinzelnen fiir Raschig-Ringe, Berl-Sittel, Kugeln und Stébe.
Dabei kommen verschiedene Groen und Materialien der Fiillkorper zum
Einsatz. Onda et al. geben Korrelationen fiir den gas- und fliissigseitigen
Stoffiibergang an (Gleichungen 4.18 und 4.19). Fir die Korrelation der
effektiven Phasengrenzfliche (Gleichung 4.20) verwenden sie eine material-
abhidngige kritische Oberflichenspannung. Fiir Keramik betrigt dieser
Wert o, = 61 mN/m.

BL=0,0051- (v, - )3 Rl - Sc;*  (ageo - dp)”" 4.18
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4.1 Stoffiibergang in durchstromten Packungen

BG = 5,23 . ageo . 66 . ReGO,7 . SCG1/3 . (ageo . dp)—Z,O 419
a G.7\0.75

eff- =1- exp {—1,45 . <_C> . Rel(l),l . FrL—O,OS . Wel(l)'z } 490
ageo O-L

Eine ebenfalls hiufig verwendete Korrelation ist die Arbeit von Bravo und
Fair (1982), die eine Beziehung fiir die effektive Phasengrenzfliche wieder-
gibt. Sie ist auf einer Datenbasis von Messungen fiir ring- und sattelformige
Fiillkorper entwickelt worden und hatte das Ziel so allgemein zu sein, dass sie
auch auf die damals aufkommenden strukturierten Packungen iibertragbar
sein wiirde, fiir die zu dieser Zeit noch keine Messdaten in ausreichendem
Umfang zur Verfiigung standen.

0,5
()
4.21
N/m . (CaL . ReG)O'392

Qeff

Ageo 19,76 (L/m)0'4
Eine weitere fiir Fiillkorper entwickelte Korrelation stammt von Shi und
Mersmann (1985). Sie basiert auf der Annahme einer Rinnsal-Stromung der
Fliissigkeit iiber die Fiillkorperoberflache. Die Autoren stellen den Anspruch,
ein auf physikalische Grundlagen basierendes Modell zu entwickeln und
keine reine Anpassung an Messdaten durchzufiihren. Dabei betrachten sie nur
die effektive Phasengrenzfliche (Gleichung 4.22) und den fliissigseitigen
Stoffiibergang (Gleichung 4.23) und untersuchen den Einfluss des Kontakt-
winkels y. Der Korrekturfaktor f ist dabei materialabhidngig und wird fiir
Keramik laut Gleichung 4.24 berechnet.

0,6

Aprr = 0,76 - frut v ( -~ )0'15- Teo 4.22
eff =" 1-093 cosy \o,-g e

110, |0 cwt g™ 0" - &” - (1093 cosy) .
L d 14 03 24 :

d VL PL ageo
dp 1,1

=52: (_) 4.24

f m

Eine Weiterentwicklung des Modells von Shi und Mersmann wird von
Bornhiitter und Mersmann (1993) prasentiert. Diese ist jedoch in ihren
Parametern so stark an Fiillkorperschiittungen angepasst, dass eine Anwen-
dung auf die Schwidmme nicht mehr moglich ist, da fiir die benotigten Gro-
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

Ben, wie die Anzahl an Fiillkdrperelementen pro Volumen, kein sinnvolles
Aquivalent gefunden werden konnte. Auf eine Darstellung dieses duBerst
komplexen Modells wird daher verzichtet.

Eine speziell fiir strukturierte Packungen entwickelte Korrelation ist das
von Rocha et al. (1993, 1996) entwickelte Modell der benetzten Packungs-
kanile. Es wurde fiir den Fliissigkeitsinhalt bereits in Kapitel 3.1.1 vorge-
stellt. Hierbei gehen geometrische Uberlegungen zur Bestimmung der lokalen
Geschwindigkeiten der beiden Phasen, aufgrund der gegeniiber der Horizon-
talen um den Winkel ¢ geneigten Packungslagen, in die Berechnung des auf
das Hohlraumvolumen bezogenen Fliissigkeitsinhaltes h;, der effektiven
Phasengrenzfldche sowie von gas- und fliissigseitigem Stoffiibergangskoeffi-
zienten mittels Betrachtungen zur Filmstromung ein. Die GroB3e S gibt dabei
als dquivalenter Durchmesser die benetzte Kantenldnge des Packungskanal-
querschnittes wieder.

Die Berechnung des Fliissigkeitsinhaltes (Gleichung 3.41) ist notwendig
fiir die Berechnung der Stoffiibergangskoeffizienten und muss wie bereits in
Kapitel 3.1.1 erwihnt aufgrund der vom Fliissigkeitsinhalt abhingigen
modifizierten Ergun-Konstanten A" und B’ (Gleichungen 3.43 und 3.44)
implizit erfolgen. Der Einfluss des absoluten Wertes des Druckverlusts am
Flutpunkt auf den Fliissigkeitsinhalt ist dabei im relevanten Wertebereich
nicht signifikant.

42\t
L
Qeff,Gewebe = Ugeo * [1 — 1,203 - <S : g) ] 4.25
aeff,Blech
60359
2912 Fy - (5) - ageo
58’6 -(1-0,93-cosy) - (sing)°3 4.26
04 02
u, -ny
5015 0,05 . 5015 . 50,2
4.-Cg-6p -
B, = \/ EOL 4.27
m-S-&-sing-h;
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0,8
Ug UL\ 047 067
(2 Rt h;) P %

0,8 . 0 02 0,47
EO . (Sln ¢) p8 . S ] . nG

4.28

B = 0,054 -

Fir die Bestimmung der effektiven Phasengrenzfliche unterscheidet das
Modell zwischen Gewebepackungen (Gleichung 4.25) und Blechpackungen
(Gleichung 4.26). Zusitzlich wird bei Blechpackungen eine Vergroflerung der
Oberflidche durch Riffelungen oder Bohrungen mit dem Faktor Fgg beriick-
sichtigt. Die Gleichung 4.27 fiir den fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizien-
ten enthdlt noch einen Korrekturfaktor Cy fiir stagnierende Fliissigkeitsberei-
che in der Packung, der als leicht < 1 angegeben wird. Gleichung 4.28 gibt
die Beziehung fiir den gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten an.

Ein weiteres fiir strukturierte Packungen entwickeltes Modell ist das soge-
nannte Delft-Modell von Oluji¢ (1997). Hierbei wird fiir die Gasphase auf die
Analogie des Stoffiibergangs zur von Gnielinski aufgestellten Formel des
Wirmeiibergangs bei der turbulenten Durchstromung eines Rohres zuriickge-
griffen, vergleiche VDI-Warmeatlas (2002), Abschnitt Ga. Diese wird in der
Reynolds-Zahl beziiglich der Relativgeschwindigkeit zwischen Gas und
Fliissigkeit Rej” modifiziert sowie fiir die nur teilweise benetzte Wand
des Stromungskanals in der Packung der Reibungsbeiwert &;; angepasst.
AnschlieBend erfolgt eine Uberlagerung mit der Korrelation fiir die
laminare Rohrstromung.

Der benetzte Anteil des Kanalumfangs A wird dabei aus den geometrischen
Daten der Packungslagen bestimmt. AuBerdem werden der Lochflichen-
anteil £2 und der Winkel der Packungslagen mit der Horizontalen ¢ bendétigt.
Fiir den fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten wird der Fliissigkeitsin-
halt h; und dafiir die Filmdicke £ benétigt. So gelangt Oluji¢ zu einem Satz
an Gleichungen, die den Stoffiibergang und die effektive Phasengrenzfliche
beschreiben (Gleichungen 4.29 bis 4.38).

Qppy = ageo'(l_g)
e 0,000002143
1+ =———5 4.29
L
(w5)
u
5, - L
g =2 b & hy-sing 4.30
L m7-0,9-dy,
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hy=12- Ageo 4.31
. . 1/3
L= ( 51UV > 432
g Qgeo * SINQ
IBG = \/Bé,lam + ﬂg,turb 4.33
She: -6
Bei = % 434
h
/3 ry I 435
She iam = 0,664 - Sc, Reg” - .
=y * ) @
grv = N0 (1 —hy) sing Tk, sing) % 4.36
G VG
RelV - Scg -SGLB' A A\ /3
ShG,turb = : [1 + (T) ] 4.37
1+12,7 - EGL (S - 1)
? ¢ -2

a4, 502 d, , 145

37 Re® %9\ 37 T Re +38

$g =4 —2-log

Wagner et al. (1997) entwickelt eine Korrelation basierend auf Daten fiir
Fiillkorper der ersten Generation und fiir sogenannte Hochleistungsfiillkorper
mit hoherer Porositiat und durchbrochener Auflenflidche, die eine Durchstro-
mung des Fiillkorperinneren erlaubt. Verwendet wird der Fliissigkeitsinhalt
nach Stichlmair et al. (1989) (Gleichungen 3.22 und 3.23) sowie die Druck-
verlustgleichung, die auch bei Engel Verwendung findet (Gleichung 3.28).
Daraus ergeben sich die Gleichungen fiir effektive Phasengrenzfliche (Glei-
chung 4.39) und gas- sowie fliissigseitige Stoffiibergangskoeffizienten
(Gleichungen 4.40 und 4.41). Die angegebenen Verstirkungsfaktoren @; und
@, konnen unter Betriebsbedingungen gleich 1 gesetzt werden. Fiir die
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Bestimmung der charakteristischen Linge y (Gleichung 4.42) wird die
packungsspezifische Konstante C benotigt.

Ageo 1-—¢
0,5

B, = (4 i uL) 4.40

m-hy - x

0,5
BG=<4 Pe % uc) 441
- (& —hy) - x

y=C?-1L 4.42

Die vermutlich auf der breitesten Datenbasis beruhende der hier vorgestellten
Korrelationen ist der Ansatz von Billet und Schultes (1999). Sie ist fiir
Packungen und Schiittungen jeglicher Art entwickelt und mittels packungs-
spezifischer Parameter angepasst worden. Billet und Schultes verwenden den
Fliissigkeitsinhalt nach Gleichungen 3.12 fiir Re; = 5 bei der Modellierung
des fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten. Fiir Re; < 5 muss Gleichung
4.43 angewendet werden. Der fliissigseitige Stoffiibergangskoeffizient ergibt
sich dann nach Gleichung 4.44. Fiir die Berechnung von effektiver Phasen-
grenzflache (Gleichung 4.45) und gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten
(Gleichung 4.46) ist der Fliissigkeitsinhalt hingegen nicht erforderlich.
Generell werden fiir dieses Modell drei Anpassungsparameter benotigt
fiir  Fliissigkeitsinhalt  (Cj), gasseitigen (C;) und fliissigseitigen
Stoffiibergangskoeffizienten (C,).

12 2 13 015 1. .0,1\2/3
hio = (?-VL Uy - ageo> - (C - Re)™ - Fry) 4.43
8L oo\ (uL\OS

— ¢, -121/6 . (2L "ge0) (-) 4.44
BL L ( 4‘ ° 80 hL
Aerr =3 \/s—o “Ageo ReL_O'2 . WeL0’75 -FrL_0’45 4.45

C a

Bs = G 9% . 55 Red™ - Sc)? 4.46

(0 = M) 23
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Die neueste hier ausgewertete Korrelation ist ein nach Packungstypen ge-
trennter Ansatz von Mackowiak (Holemann und Gorak, 2006). Dabei
unterscheidet Mackowiak zwischen Packungen des X- und Y-Typs, fiir die er
jeweils unterschiedliche packungsspezifische Parameter C; und C; angibt,
sowie Fiillkorpern. Fiir die Packungen werden gas- und fliissigseitige Stoff-
tibergangskoeffizienten bestimmt (Gleichungen 4.47 und 4.48). Fiir die
effektive Phasengrenzfliche geht Mackowiak von einer vollstindigen Benet-
zung der Packung aus und setzt a.rr = Ageo-

4'80 1,055 66
[)’—C-3£- ) .Re%77 . gc1/? 4.48
L= bt Yz 0 R L :

0

Das Modell fiir Fiillkorper wurde nochmals weiterentwickelt (Mackowiak,
2008). Dabei wurden Korrelationen fiir die effektive Phasengrenzfliche und
den fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten aufgestellt (Gleichungen 4.49
und 4.50). Neben der packungsspezifischen Konstante ¢ wird dafiir auch der
Formfaktor ¢ benotigt, der fiir eine geschlossene Umwandung der Fiillkorper
zu Null wird und fiir sehr offene Umwandungen Werte von ¢ = 0,55 — 0,7
annehmen kann.

We
Qorr=6-a,..-C-Fr/3. L 4.49
eff geo L FT'L
8 = 15,1 m™%7® (ageo)l/ 6 (5L (L, — Pc) - g>°'5
= . .
(1—p)/3-dp* ags \ 9 oL 4.50
5/6
. uL

4.1.3 Stand des Wissens fiir Schwammstrukturen

In der Literatur finden sich einige Arbeiten zur Bestimmung von Stoffiiber-
gangskoeffizienten in der mehrphasigen Durchstromung von Schwimmen
sowohl im Gleich- als auch im Gegenstrom. Die meisten Arbeiten beschrin-
ken sich dabei auf eine limitierte Anzahl von Schwammtypen, oft sogar auf
nur einen. Die Anwendbarkeit von pridiktiven Modellen fiir Stoffiiber-
gangskoeffizienten oder effektive Phasengrenzflichen wird dabei meist
nicht tiberpriift.
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4.2 Experimentelle Vorgehensweise

Stemmet et al. prasentieren in mehreren Arbeiten Daten zum Stoffiibergang
in durchstromten Schwidmmen verschiedener Porenzahlen. Fiir die Gegen-
strom-Konfiguration finden sich vorausberechnete Daten fiir den fliissigseiti-
gen volumetrischen Stoffiibergangskoeffizienten (Stemmet et al., 2006).
Hierzu wird die Korrelation von Rocha et al. (1993, 1996) verwendet.
Experimentelle Daten werden in folgenden Arbeiten fiir eine Gleichstrom-
Konfiguration prasentiert (Stemmet et al., 2007), in der wiederum der fliissig-
seitige volumetrische Stoffiibergangskoeffizient sowie der fliissigseitige
Stoffiibergangskoeffizient bestimmt werden. Der Einfluss von Strémungsum-
kehr, Viskositit und Oberflichenspannung wurde ebenfalls untersucht,
zusammen mit dem notigen Leistungseintrag zur Dispergierung der Gasphase
(Stemmet et al., 2008). In dieser Arbeit vergleichen Stemmet et al. ihre
Ergebnisse mit Korrelationen aus der Literatur, zum Beispiel mit der Korrela-
tion von Sherwood und Holloway (1940b), die dhnlich wie das Modell von
Shulman et al. (1955) nur fiir zwei Typen von Fiillkérpern entwickelt wurde.
Die Korrelation von Sherwood und Holloway wird aufgrund ihrer sowohl von
Fiillkorper-Art als auch Fiillkorper-Grofle abhingigen Konstanten in dieser
Arbeit fiir Schwidmme nicht ausgewertet, da sie mit allgemeineren Konstanten
in der Korrelation von Shulman et al. enthalten ist.

Lévéque et al. (2009) prisentiert Arbeiten mit Destillations-Testgemischen
fiir einen Typ eines keramischen Schwamms und bestimmt dabei die HETP-
Werte. Ein Vergleich mit Literaturmodellen erfolgt nicht. Daten fiir Stoff-
tibergangskoeffizienten bei der Absorption beziehungsweise Desorption sind
in der Literatur nicht zu finden. Die Datenlage in der Literatur fiir
eine Aussage iiber die Anwendbarkeit von fiir herkommliche Packungsein-
bauten entwickelten Korrelationen auf Schwidmme ist daher als nicht
ausreichend einzustufen.

4.2 Experimentelle Vorgehensweise

Im Allgemeinen werden Stoffiibergangskoeffizienten und effektive Phasen-
grenzflichen entweder mit Absorptions- oder mit Destillations-Testsystemen
bestimmt. Fiir die in der Literatur aufgefiihrten Korrelationen werden die auf
beide Arten bestimmten Messwerte als gleichwertig betrachtet. Die Auswer-
tung gemessener Daten findet meist iiber einen HTU-NTU-Ansatz bei der
Absorption oder auch iiber einen HETP-Wert bei der Destillation statt. Fiir
den Stoffiibergangswiderstand werden dabei Overall-Modelle verwendet.
Einer der entscheidenden Faktoren ist auch die verwendete Datenbasis der
Stoffwerte. Diese kann bereits zu erheblichen Unterschieden in den gemesse-
nen Daten fiihren.
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

Fiir die getrennte Bestimmung von Stoffiibergangskoeffizienten und effek-
tiver Phasengrenzflache bei der Absorption und Desorption findet sich eine
Bestrebung zur Standardisierung der Messungen in der Literatur (Hoffmann
et al., 2007), die aus Sicht der Autoren erforderliche Voraussetzungen fiir die
Messungen sowie geeignete Quellen fiir die Stoffdaten angibt. Dies soll zu
vergleichbaren Messungen fiir verschiedene Kolonneneinbauten fiihren, da in
der Literatur hiufig fiir einen Einbautyp deutlich voneinander abweichende
Messdaten zu finden sind, die mit unterschiedlichen Testsystemen und unter
schlecht vergleichbaren experimentellen Bedingungen bestimmt wurden. Eine
dhnliche Bestrebung fiir die Destillationstestsysteme ist hingegen noch nicht
so weit gediehen, obwohl erste Ansitze bereits in der Literatur zu finden sind
(Ottenbacher et al., 2010).

Die Wahl fiir die Testsysteme in dieser Arbeit fiel aufgrund der experimen-
tellen Gegebenheiten und der von Hoffmann et al. (2007) erarbeiteten
Standardisierungsgrundlage auf Kohlenstoffdioxid als iibergehende Kompo-
nente. Fir die Bestimmung des gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten
sowie der effektiven Phasengrenzfliche wurde dabei auf das bereits von
Wales (1966) vorgeschlagene System der Absorption von CO, aus Luft in
wassrigen Natronlauge-Losungen unterschiedlicher Konzentration zuriickge-
griffen. Zusitzlich war aus diesem System eine Bestimmung der effektiven
Phasengrenzflache unter Vernachlissigung des gasseitigen Stoffiibergangswi-
derstandes nach der von Weimer und Schaber (1996) vorgeschlagenen
Methode moglich. Die fliissigseitigen volumetrischen Stoffiibergangskoeffi-
zienten wurden, der Methode nach Bornhiitter und Mersmann (1993)
folgend, durch die Desorption von CO, in Luft aus zuvor angereichertem
Wasser bestimmt. Mittels der aus dem ersten Testsystem ermittelten effekti-
ven Phasengrenzflichen lassen sich daraus auch die fliissigseitigen Stoffiiber-
gangskoeffizienten bestimmen.

4.2.1 Verwendete Versuchsanlage

Fiir beide Versuchstypen wurde eine gemeinsame Versuchsanlage entwickelt,
die so weit wie moglich den von Hoffmann et al. (2007) vorgestellten
Anforderungen an den experimentellen Aufbau entsprach. Aufgrund der
Elementgeometrie wurde eine Glaskolonne DN100 mit einem feststehenden
Sumpf und einem vertikal verschiebbaren Kopf gewihlt, um einen einfachen
Austausch der Packungen zu ermdglichen. Die Packungshohe betrug je nach
Elementabmessung zwischen 32,5cm und 37,5cm. Zur Vermeidung von
Bypass-Stromen wurde die Packung mantelseitig mit Teflon-Folie umwickelt
und nach unten hin durch eine Teflon-Auflage abgedichtet. Alle Versuche
wurden bei Umgebungsbedingungen durchgefiihrt. Zur Kontrolle wurden
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4.2 Experimentelle Vorgehensweise

sowohl die Temperaturen aller ein- und austretenden Gas- und Fliissigkeits-
strome als auch der Gesamtdruck in der Kolonne und der Druckverlust iiber
die Packung gemessen.

_ Flussigkeits- Abgas
Coriolis verteiler
Massen-

FT-IR
durchfluss-
messer Gas-Analyse

Azidimetrische
Analyse —l

U

Mass
Flow
Controller

&

Zahnrad-
pumpe

Gas-
verteiler

Gas-
sattigung

wissrige Mass Flow
Lasungg Druckluft-  controller
von NaOH zufuhr
oder CO , | Vorrats-
gefal

Abb. 4.3: Verwendete Versuchsanlage fiir die Absorption und Desorption. Ein
detailliertes R&I-Flief3bild sowie die Spezifikationen der Messgerdite befinden
sich im Anhang A 6.

Die Fliissigkeit wird in der Versuchsanlage durch eine Zahnradpumpe vom
Vorratsbehilter in die Kolonne gepumpt und iiber der Packung mittels eines
Sternverteilers mit 12 Tropfstellen von 1mm Durchmesser, acht auf einem
Kreis mit Durchmesser 70mm und vier auf einem Kreis mit Durchmesser
35mm, auf der Packung verteilt. Dies entspricht circa 1500 Tropfstellen/m?
und somit einer sehr gleichmiBigen Fliissigkeitsverteilung. Der Fliissigkeits-
volumenstrom wird iiber einen Coriolis-Massendurchflussmesser erfasst. Die
aus der Packung abtropfende und im Sumpf gesammelte Fliissigkeit wird iiber
einen Siphon je nach Versuchsdurchfiihrung entweder zuriick in den Kreis-
laufbehilter oder in einen separaten Auffangbehilter gefiihrt. Damit kann ein
Gasdurchbruch am Sumpf der Kolonne vermieden werden.

Der Hauptgasstrom wird dem Druckluftnetz entnommen und der Volumen-
strom mittels eines Massflowcontrollers eingestellt. Um Verdunstungseffekte
auszuschlieBen wird das Gas in einer beheizten Fiillkorperkolonne mit einer
keramischen Zylinderringschiittung bei 25°C mit Wasser aufgesittigt. An-
schlieBend wird es iiber einen Gasverteiler mit einer nach unten gerichteter
Offnung von 50mm X 13mm iiber dem Sumpf in die Kolonne eingeleitet.
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

Dieser Gasverteiler bietet aufgrund der Richtungsumkehr des Gases eine
bessere Verteilung iiber den Kolonnenquerschnitt, verglichen mit einer
ungerichteten Einleitung des Gases von der Seite. Je nach Versuchsdurchfiih-
rung kann dem Hauptgasstrom in einem Gasmischer ein mit einem weiteren
Massflowcontroller dosierter Kohlendioxidgasstrom beigemischt werden. Am
Kopf der Kolonne wird das aus der Packung austretende Gas abgezogen und
in den Abzug geleitet.

Zur Bestimmung der Konzentrationen der ein- und austretenden Gas- und
Fliissigkeitsstrome sind an verschiedenen Orten in der Kolonne Probenent-
nahmestellen vorgesehen. Die Probe der in die Kolonne eintretenden Fliissig-
keit wird aus dem Vorlagebehilter entnommen, wihrend die aus der Packung
austretende Fliissigkeit mittels eines Probensammlers direkt unter der Pa-
ckung aufgefangen wird. Dazu ist eine iiber den gesamten Querschnitt
reichende Rinne unter der Packung vorhanden, die die Gasgegenstromung
moglichst wenig behindern soll. Die Analyse der Fliissigkeitsproben erfolgt
durch azidimetrische Titration in einem Titrierautomaten mit pH-Sonde.”

Die Gasproben werden durch gegen abtropfende Fliissigkeit abgeschirmte
Bohrungen direkt ober- und unterhalb der Packung mittels eines Ventilators
angesaugt. Die Analyse erfolgt durch FT-IR-Spektroskopie in einer durch-
stromten Gaszelle. Damit sind alle Konzentrationen, Temperaturen und
Driicke messbar, um die fiir die Auswertung bendtigten Stoffdaten
zu bestimmen.

4.2.2 Absorption von CO, aus Luft in wissrigen Natronlauge-Losungen

Die Absorption von Kohlenstoffdioxid in wéssriger Natronlauge-Losung zéhlt
zu den dltesten und gut dokumentierten Testsystemen in der Literatur. Bei der
Chemisorption von CO, in Natronlauge macht man sich das Kohlensdure-
gleichgewicht (Gleichung 4.51 und 4.52) zu Nutze. Die Reaktion ist aufgrund
des in der Natronlauge bei Konzentrationen von ¢y~ > 0,1mol/l vorhande-
nen Uberschusses an OH -Ionen quasi irreversibel und das Gleichgewicht
liegt vollstindig auf der Seite der CO?—Ionen (Danckwerts und Kennedy,
1958). Dies ist durch die deutlich hohere Reaktionsgeschwindigkeit von
Reaktion 4.52 gegeniiber Reaktion 4.51 zu begriinden, die auch dazu fiihrt,
dass Reaktion 4.51 der geschwindigkeitsbestimmende Schritt ist (Phorecki
und Moniuk, 1988). Die resultierende Reaktion 4.53 ist pseudo-erster Ord-
nung, solange die Grenzfliche nicht an Hydroxidionen verarmt ist.

’ Die Analytik wird ausfiihrlich im Anhang A 10 diskutiert.
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4.2 Experimentelle Vorgehensweise

CO, + OH™ = HCO; 4.51
HCO3 + OH = C0% + H,0 4.52
CO, + 2 0H = CO0% + H,0 4.53

Kern | Film 1]l Film | Kern

<1 X1
8

Abb. 4.4: Filmmodell fiir den herrschenden Grenzfall bei der Absorption von
CO, in Natronlauge mit Konzentrationen von Cyy- > 0,1mol/l nach Leven-
spiel (1999).

Die Reaktionskinetik ist gut untersucht.® Es kann von einer sehr schnellen
Reaktion ausgegangen werden, bei der das CO, bereits im Film abreagiert und
die Konzentration ¢,y- im Film aufgrund des groBen Uberschusses an
Hydroxidionen nicht merklich sinkt, siche Abb. 4.4. Daher kann der Enhan-
cementfaktor E fiir den Stoffiibergang, der die Verstiarkung des Stofftranspor-
tes durch die Reaktion wiedergibt, gleich der Hatta-Zahl Ha gesetzt werden
(Gleichung 4.54), wie von Levenspiel (1999) gezeigt und von Weimer und
Schaber (1996) fiir das in dieser Arbeit eingesetzte Stoffsystem iiberpriift.

_ \/5L ) kR ' 60H_ . 4.54

Fiir diesen Fall wird der Stoffdurchgangskoeffizient dann wie in Gleichung
4.55 gezeigt berechnet.
1 1 P K 1 pc - K

kOG BG pL .E -ﬁL ﬁG ﬁL .\/511 . kR -60H_

$Alle verwendeten Stoffwerte und Stoffwertkorrelationen sind im Anhang A 5 zusammengestellt.
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

Um nun den volumetrischen Stoffdurchgangskoeffizienten kg - aopp zu
bestimmen werden Messungen bei verschiedenen Konzentrationen Cqp-
durchgefiihrt. Direkte Messgrof3en sind dabei die Ein- und Austrittskonzentra-
tionen in der Gasphase. Zur Auswertung des NTU,; nach Gleichung 4.11
wird auBerdem die Gleichgewichtskonzentration Y* =K -X zur Kern-
Konzentration an CO, in der Fliissigkeit am Ein- und Austritt benotigt.
Aufgrund der vollstindigen Reaktion des eindiffundierenden CO, im Film vor
Erreichen der Kernphase (vgl. Abb. 4.4) kann davon ausgegangen werden,
dass die Konzentration im Kern der Fliissigphase an jedem Ort und zu jedem
Zeitpunkt X = 0 betriigt und somit fiir die fiktive gasseitige Gleichgewichts-
konzentration ebenfalls ¥* = 0 gilt. Durch die bekannte Hohe der Packung L
kann nun aus dem HTU,; der volumetrische Stoffdurchgangskoeffizient
kog - acsr bestimmt werden (Gleichung 4.56).
NG Yein

(kOG . aeff)gem N p¢ - Ak - L o Yous -

Durch Auftragung des inversen volumetrischen Stoffdurchgangskoeffizienten
tiber dem zweiten Term aus Gleichung 4.55, der direkt von /¢y~ abhingig
ist, erhilt man den von Wales (1966) vorgeschlagenen, so genannten Danck-
werts-Plot (Gleichung 4.57). Die Steigung der so entstehenden Geraden
betriigt 1/a,rs, der Achsenabschnitt 1/(B; - dopr) . Damit ist es moglich,
sowohl die effektive Phasengrenzfliche als auch den gasseitigen Stoffiiber-
gangskoeffizienten durch Messung der Absorption bei verschiedenen Kon-
zentrationen der Natronlauge zu erhalten. Beispielhaft ist diese Auswertung
fiir einen Datensatz im Anhang A 10 dargestellt.

1 1 1 pe K
(kog - - Be - a + dovr = = 4.57
0G aeff)gem G “eff eff pPr- \/6L kg - Con-

Die in Gleichung 4.57 dargestellte Auswertung der Messdaten ist empfindlich
fiir Schwankungen in der Messgenauigkeit. Starke Schwankungen der gemes-
senen Werte konnen zu negativen Achsenabschnitten fithren. Einer derartigen
Problematik kann durch eine gro3e Anzahl an Messpunkten entgegengewirkt
werden, was jedoch mit groBem Aufwand verbunden ist.

Zur Uberpriifung der Konsistenz der einzelnen Messungen mit Schwamm-
packungen wurden nur diejenigen Messreihen ausgewertet, bei der Messun-
gen bei mindestens vier oder fiinf verschiedenen Natronlauge-Konzen-
trationen im ,,Danckwerts-Plot* zu einer Geraden mit positiver Steigung und
positivem Achsenabschnitt fiihrten. Das Bestimmtheitsmall der Ausgleichsge-
raden lag dabei im Schnitt bei Werten von R? = 0,45 — 0,98.
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4.2 Experimentelle Vorgehensweise

Zugleich kann eine Abschitzung der GroBenordnungen der auftretenden
Stofftransportwiderstinde Aufschluss iiber mogliche Vernachldssigungen
geben. Der erste Term aus Gleichung 4.57 liegt bei einem gasseitigen Stoff-
ibergangskoeffizienten von f; = 0,01m/s und einer effektiven Phasengrenz-
fliche von a.rr = 100m?/m? bei einem Wert von 1/(B; - aerr) = 1s. Der
zweite Term hingegen nimmt fiir die erwédhnte Phasengrenzfliche und
Konzentrationen im verwendeten Bereich von ¢py- = 0,1 — 1,1 mol/l Werte
zwischen 2,5s und 10s an. Dies macht bereits deutlich, dass bei gasseitigen
Stoffiibergangskoeffizienten f; > 0,01m/s der erste Term gegeniiber dem
zweiten vernachlissigbar ist. Weimer (1997) hat dies in einer ausfiihrlichen
Betrachtung dargelegt und schlédgt daher fiir den angegebenen Konzentrati-
onsbereich eine Vernachldssigung des gasseitigen Stoffiibergangswiderstan-
des fiir die Auswertung von Absorptionsversuchen mit Kohlendioxid in
Natron- oder Kalilauge vor. Fiir die effektive Phasengrenzfliche erhélt man
mit dieser Vernachldssigung eine Niherung nach Gleichung 4.58. Je grof3er
der Stoffiibergangskoeffizient und je kleiner die Konzentration der verwende-
ten Lauge, desto kleiner ist der Fehler durch diese Auswertung. Zugleich
sollte also eine ungerechtfertigte Vernachlidssigung des gasseitigen Stoffiiber-
gangswiderstandes zu einer mit zunehmender OH™-Ionen-Konzentration
fallenden ermittelten effektiven Phasengrenzfliche fiihren. Dieser Zusam-
menhang kann als Konsistenztest fiir die Auswertung unter Vernachldssigung
des gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes verwendet werden.

pc - K
Aorr = (ko - a .

err = (koG " Gerr) o, Py 4.58
Bei der Durchfithrung der Messungen wurde die Natronlauge im Kreislauf
gefahren, da die absorbierte Menge an CO, nur sehr gering ist. Durch Proben-
entnahme aus dem Kreislaufbehdlter zu Versuchsbeginn und Versuchsende
wurde sichergestellt, dass sich deren Konzentration nicht verdndert hat. Nach
Benetzung der Packung mit Natronlauge bei der gewiinschten Berieselungs-
dichte fiir etwa 30 bis 45 min wurde die Gaszufuhr mit dem Hauptgasstrom
aus dem Druckluftnetz und dem Begleitgasstrom an CO, aus der Gasflasche
zugeschaltet. Dabei wurden als Eingangskonzentrationen Molanteile von etwa
Vein = 1500 — 2000 ppm eingestellt. Nach Erreichen des stationdren
Zustandes wurden Gasproben vor und hinter der Packung analysiert. Zum
Einsatz kamen bei den Versuchen Natronlaugen-Konzentrationen von
Cop- = 0,1 — 1,1 mol/l, hergestellt aus vollentsalztem Wasser und Natrium-
hydroxid p.a. der Firma Roth mit einer Reinheit >99%.
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

Fiir die Schwdamme aus SiSiC wurde aulerdem eine Abhiéngigkeit des
Kontaktwinkels zwischen der Natronlauge und der Schwammoberfldche von
der Konzentration der Natronlauge gefunden. Der Kontaktwinkel y wird mit
zunehmender Konzentration der Natronlauge kleiner und somit wird die
Benetzung besser. Dabei bleibt die Grenzflichenspannung o zwischen
Fliissigkeit und Luft in etwa konstant, wie auch in der Literatur zu finden ist
(Horvath, 1985). Fiir die Abhingigkeit des Kontaktwinkels mit der Konzen-
tration konnte fiir den Bereich von ¢py- = 0,1 — 1,4 mol/l der in Gleichung
4.59 dargestellte Zusammenhang gefunden werden.

y(NaOH)

~

Cop- G- \2
—15,29° —9.47°. 2# +5,369°-( o )

mol/l mol/l
o Con-
113 (mol/l)

3 4.59
Dieser Kontaktwinkel geht im Grenzfall nicht gegen den Wert des Kontakt-
winkels von Wasser, der wie auch die Daten fiir den Kontaktwinkel

der Natronlauge aus einer Mehrfachbestimmung ermittelt wurde
(Gleichung 4.60).

y(H,0) = 20,79° 4.60
30
8ot~ Annahme fir a, variabel:
60 m2m3 | 8u=(50+100%Cy,0/(Mol/l)) m2/m?
80 mZm3
209 —— 100 m2/ms
g —— 120 m¥m?
2 —— 140 m¥m3
(UR 10 4| @ variabel ———
I e
= e
0 4
Lineare Regression:
y = 0,022 - 3,443
R2 = 0,999 B.=0,01 m/s
'1 0 T T T T
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~ ~ ~ 05
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Abb. 4.5: Verdeutlichung des Effekts einer mit der Konzentration der Natron-
lauge zunehmenden effektiven Phasengrenzfliche fiir die lineare Regressions-
gerade im Danckwerts-Plot.
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Diese Abhingigkeit des Benetzungszustandes von der Konzentration der
Natronlauge kann ebenfalls zu einem negativen Achsenabschnitt nach dem
Danckwerts-Plot fithren. Mit steigender Konzentration der Natronlauge
verbessert sich die Benetzung der Oberfliche. Dies fiihrt zu einer steigenden
effektiven Phasengrenzfliche mit steigender Konzentration der Natronlauge.
Somit misst man bei Variation der Konzentration im Danckwerts-Plot Daten-
punkte auf unterschiedlichen Geraden, wie in Abb. 4.5 verdeutlicht. Folglich
kommt es bei unterschiedlichen Benetzungszustinden, bedingt durch die
Konzentration der Natronlauge, zu einem negativen Achsenabschnitt der
linearen Regression bei einem gleichzeitig guten Korrelationsquadrat.

Fiir die Auswertung der Daten konnte daher zusitzlich zu den bereits vor-
gestellten Auswertemoglichkeiten modellgestiitzt der Einfluss des Kontakt-
winkels korrigiert werden. Zur Auswertung wurde die Korrelation von Shi
und Mersmann (1985) nach Gleichung 4.22 herangezogen.

0,6

_ f ’ u2‘4 ’ vl(,)‘z pL 0,15 aéeo 4 22

aeff = 0,76 . : . .
1-093-cosy \o,-g o

Fiir die Abhingigkeit vom Kontaktwinkel kann die Korrelation nach Glei-
chung 4.61 vereinfacht werden.

C
Qefr =7 —0,93-cosy

4.61

Als Referenzwert wurde der Kontaktwinkel fiir Wasser nach Gleichung 4.60
gewdhlt. Fiir die korrigierte effektive Phasengrenzfldche a'eff fiir Wasser
ergibt sich dann ein korrigierter Wert fiir den gasseitigen Stoffdurchgangsko-
effizienten nach Gleichung 4.62. Aufgrund des groBeren Kontaktwinkels
zwischen der Schwammoberfliche und Wasser verglichen mit Natronlauge
werden die Werte fiir die korrigierte effektive Phasengrenzfliche kleiner sein
als die zuvor aus den unkorrigierten Daten ermittelten Werte.

1 1 aeff

koG * Gerp  (koc * Gefr) jpy Gerr
B 1 1—-0,93-cosy(H,0)
 (kog - aeff)gem 1—10,93: cosy(NaOH)

4.62

Somit konnten sowohl nach der Methode unter Vernachlidssigung des gassei-
tigen Stoffiibergangswiderstandes als auch aus dem Danckwerts-Plot korri-
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

gierte Werte fiir die effektive Phasengrenzfliche bzw. den gasseitigen Stoff-
tibergangskoeffizienten ermittelt werden.

4.2.3 Desorption von CO, aus Wasser in Luft

Fiir die Desorptionsexperimente zur Bestimmung des fliissigseitigen Stoff-
ibergangskoeffizienten wurde auf eine Messmethode von Bornhiitter (1991)
zuriickgegriffen, die auf der gleichen Ubergangskomponente beruht wie die
zur Messung des gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten und der effektiven
Phasengrenzfliche verwendete Messmethode. Sie stiitzt sich ebenfalls auf das
Kohlensiure-Gleichgewicht, jedoch ist hierbei kein Uberschuss an OH -Ionen
vorhanden, so dass das CO, mit Wasser umgesetzt wird (Gleichungen 4.63 bis
4.65). Das Gleichgewicht ist somit reversibel und eine Strippung des CO, aus
dem zuvor aufgesittigten Wasser kann mit Luft erfolgen. Der Widerstand fiir
den Stoffiibergang ist in diesem Fall fliissigseitig dominiert.

CO, + H,0 = H,CO; 4.63
H,CO5; + H,0 = H30" + HCO; 4.64
HCO3 + H,0 = H;0™ + CO% 4.65

Fiir diese Versuchsdurchfithrung muss zunichst vollentsalztes Wasser mit
CO, gesittigt werden. Hierzu wurde an der Anlage eine Blasensiule ergénzt,
in der die Sittigung mit einer Kreislauf-Fahrweise fiir das CO, realisiert
werden kann. Die Packung wurde zunichst mit im Kreislauf gefahrenem,
vollentsalztem Wasser bei der gewiinschten Berieselungsdichte und der
gewiinschten Gasbelastung fiir 30 bis 45 min benetzt, so dass sich ein statio-
nidrer Benetzungszustand einstellen konnte. AnschlieBend wurde die Fliissig-
keitszufuhr auf das gesittigte Wasser umgestellt und die Kreislauffahrweise
beendet, um eine konstante Konzentration am Fliissigkeitseintritt sicherzustel-
len. Nach weiteren 5 min zur Einstellung eines stationidren Zustandes wurden
Gas- und Fliissigkeitsproben entnommen.

Der fliissigseitige Overall-Stoffdurchgangskoeffizient ergibt sich bei dieser
Messmethode wie in Gleichung 4.14 angegeben. Aufgrund der starken
fliissigseitigen Kontrolle kann der gasseitige Stoffiibergangswiderstand
vernachldssigt werden, so dass der fliissigseitige Stoffdurchgangskoeffizient
gleich dem fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten wird. Um diesen zu
bestimmen werden die fliissigseitigen Konzentrationen im Behélter und unter
der Packung gemessen. Da es sich bei CO, um ein schwerldsliches Gas
handelt, kann davon ausgegangen werden, dass bei den ohnehin schon kleinen
gasseitigen Konzentrationen die Gleichgewichtsbeladung X* = ¥ /K vernach-
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4.2 Experimentelle Vorgehensweise

lassigbar klein wird (Bornhiitter und Mersmann, 1993). Der fliissigseitige
Stoffiibergangskoeffizient ergibt sich daher nach Gleichung 4.66. Dabei wird
auf die zuvor bestimmte effektive Phasengrenzfldche zuriickgegriffen.

N X,;
BL == - It 4.66
PL " Qefr - AK - L Xaus

Da auch die gasseitigen Konzentrationen gemessen werden konnen, ist
ebenfalls eine Auswertung iiber den gasseitigen volumetrischen Stoffdurch-
gangskoeffizienten moglich. Hierzu muss zunichst die Auswertung des
NTU,; erfolgen, da fiir diesen Fall die Gleichgewichtskonzentrationen Y*
nicht vernachlidssigbar sind. Unter der Annahme eines linearen Verlaufs der
Gleichgewichtslinie sowie der Betriebsgeraden kann fiir den NTU,. ein
logarithmisches Konzentrationsmittel hergeleitet werden (Bird et al., 2007).
Die detaillierte Herleitung befindet sich im Anhang A 10. Zu beachten ist bei
der Auswertung von Gleichung 4.67, dass aufgrund der Gegenstrom-
Konfiguration das Gas am Gaseintritt der Fliissigkeit am Fliissigkeitsaustritt
begegnet (Gleichung 4.68).

aus _
dY

etn . 4.67

_ Yaus - Yein In (Y* - Y)aus

(Y* B 17)aus B (Y* B 1’?)ezin (Y* N Y)ein

Yaus - Yein
(K ) Xein - Yaus) - (K ’ Xaus - 17ein)

n (K ) Xein - Yaus)
(K ’ Xaus - Yein)

NTUOG =
4.68
-l

Der gasseitige Stoffdurchgangskoeffizient berechnet sich fiir diesen Fall aus
Gleichung 4.69. Daraus kann dann nach Gleichung 4.70 der fliissigseitige
Stoffiibergangskoeffizient bestimmt werden, wobei wiederum der gasseitige
Stoffiibergangswiderstand ndherungsweise vernachlidssigt werden kann.
Somit ist es moglich, den Stoffiibergangskoeffizienten auf zwei unterschiedli-
che Weisen unter Verwendung unabhingiger Messwerte zu bestimmen. Fiir
die Bestimmung iiber den gasseitigen Ersatzwiderstand werden jedoch
sowohl die gasseitigen als auch die fliissigseitigen Konzentrationen als
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

Messwerte benotigt, so dass die beiden Bestimmungen nicht géinzlich unab-
héngig voneinander sind.

kop = Ng NTU 4.69
% Pe Ak L aepy ¢ ‘
~ -1 ~
g, =25 K-( ! —i> o Po K oo Kog 4.70
PL koc B¢ Pr,

Als Konsistenzpriifung steht fiir diese Messdaten die Massenbilanz fiir das
tibergegangene CO, zur Verfiigung (Gleichung 4.71). Aufgrund der Messun-
sicherheiten ist diese Massenbilanz nur selten voll erfiillt. Als konsistent
wurden daher Messdaten angesehen, bei denen die Abweichung zwischen der
experimentell bestimmten desorbierten Menge an CO, und der experimentell
bestimmten absorbierten Menge an CO, weniger als 25% betrug.

~

NCOZ = NG ) (Yaus - Yein) = NL ) (Xein — Xaus) 4.71

4.2.4 Validierung der Messmethode

Um die Messmethode fiir effektive Phasengrenzfliche und gasseitigen
Stoffiibergangskoeffizienten zu validieren wurden Absorptionsmessungen mit
einer Gewebepackung vom Typ Mellapak 250Y durchgefiihrt. Die gemesse-
nen Werte wurden nach beiden zuvor beschriebenen Methoden ausgewertet.
Hierbei wurde zundchst unter Vernachlidssigung des Stoffiibergangswider-
standes die effektive Phasengrenzfliche fiir je drei Berieselungsdichten und
Gasbelastungen ermittelt. Zwei der Berieselungsdichten lagen dabei im
Bereich der Arbeiten von Weimer (1997). Die ermittelten Messwerte lagen
jedoch deutlich unter den von Weimer mit Kalilauge gemessenen.’

Weimer fiihrte in seiner Arbeit sowohl Messungen mit Kalilauge als auch
Messungen mit Natronlauge durch. Dabei fand er keinen Einfluss von der
Kalilaugenkonzentration auf die effektive Phasengrenzfliche, jedoch mit
steigender Konzentration der Natronlauge sinkende Werte fiir die effektive
Phasengrenzfldche. Ein solches Verhalten deutet darauf hin, dass der gasseiti-
ge Stoffiibergangswiderstand bei den Messungen mit Natronlauge nicht
vernachlissigbar ist. Diese Abhingigkeit ergibt sich fiir die in dieser Arbeit
gemessenen Werte bei der Auswertung unter Vernachlédssigung des gasseiti-
gen Stoffiibergangswiderstandes ebenfalls sehr deutlich mit bis zu + 20%.

? Alle Validierungsdaten sind im Anhang A 10 ausfiihrlich dargestellt.
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Eine Auswertung der gemessenen Daten nach dem von Wales (1966) vor-
geschlagenen Danckwerts-Plot berlicksichtigt hingegen den gasseitigen
Stoffiibergangswiderstand. Die auf diese Weise gewonnenen Daten fiir die
effektive Phasengrenzfliche sind deutlich groer als die zuvor gefundenen
Werte. Sie korrelieren fiir die beiden hoheren Berieselungsdichten gut mit den
Werten von Weimer, der fiir Berieselungsdichten von 15m?/(m3h) < B, <
30m?/(m3h) eine Korrelation zur Ermittlung der effektiven Phasengrenzfl-
che aufgestellt hat. Die Abweichung der eigenen Messwerte zu den nach der
Korrelation berechneten Werten ayyeime, 1m Verhdltnis zu den Werten aus
der Korrelation ist in Abb. 4.6 dargestellt. Fiir die deutlich niedrigere Beriese-
lungsdichte korrelieren die Werte erwartungsgemill nicht mit den Daten
von Weimer.

0,6
B= Mellapak 250Y VA
04 4| v 89my(mh) 8,0,=250m?/m?
—A- 14,8 m¥/(meh)
—@- 3 2|
2 05 20,2 m¥(meh)
Y
> a___ -
o 00 i ===
|k \‘
3 v
o 02
W
04 - .
06 . . . . .
00 02 04 06 08 1,0 1,2

¢(NaOH) in mol/l

Abb. 4.6: Abweichung der Messwerte zu den nach der Korrelation von Wei-
mer (1997) ermittelten Werten im Verhdltnis zu den nach der Korrelation
ermittelten Werten als Funktion der Konzentration der Natronlauge fiir ver-
schiedene Berieselungsdichten.

Die aus dem Danckwerts-Plot ermittelten Werte fiir die gasseitigen Stoffiiber-
gangskoeffizienten lassen sich aufgrund der spérlichen Datenlage in der
Literatur nur in ihrer Groenordnung mit Messwerten vergleichen. Zum einen
ermittelten Meier et al. (1977) Daten fiir die Absorption von SO, und NHj3 in
Wasser. Dabei wurden nur Werte fiir den HTU,; bestimmt. Die Daten fiir
SO, wurden dabei bei deutlich hoheren Berieselungsdichten ermittelt, wih-
rend bei den Daten fiir NH; zu beachten ist, dass der fliissigseitige Stoffiiber-
gangswiderstand nicht vernachléssigbar ist. Daher muss fiir diese Daten erst
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

eine Umrechnung mit Literaturdaten fiir den fliissigseitigen Stoffiibergangs-
koeffizienten und die effektive Phasengrenzfliche erfolgen. Die ermittelten
Werte aus dieser Quelle liegen fiir F = 1Pa%® und B, = 15m3/(m?h) bei
Be = 0,02m/s. Aus einer Arbeit von Spiegel und Meier (1987) mit Destilla-
tionstestgemischen ergeben sich Werte von B; = 0,004 — 0,02m/s je nach
Betriebsbedingungen. Aus den eigenen Validierungsmessungen wurden
Werte von S; = 0,003 — 0,006m/s ermittelt. Diese liegen unter den Werten
von Meier et al., aber durchaus im unteren Bereich der Werte von Spiegel und
Meier fiir die niedrigen Belastungen. Die von Spiegel und Meier angegebene
Abhidngigkeit von der Gasbelastung konnte jedoch nicht gefunden werden.
Aufgrund der unterschiedlichen Testsysteme konnen die Werte nur begrenzt
iibertragen werden. Generell kann daher von einer Ubereinstimmung der
GroBenordnungen gesprochen werden. Zusitzlich sind aufgrund der geringen
Abmessungen der Kolonne gegeniiber den in den anderen Arbeiten eingesetz-
ten Kolonnen starke Einschrinkungen durch Randeffekte zu vermuten.

Zur Validierung der Methode fiir den fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffi-
zienten wurden ebenfalls Messungen mit einer Mellapak 250Y durchgefiihrt,
fiir die in der Literatur Messwerte fiir den fliissigseitigen Stoffiibergangskoef-
fizienten zu finden sind (Laso et al., 1995). Die dort gemessenen Werte
wurden mittels Desorption von Sauerstoff aus Wasser ermittelt. Daher sind
sie nur begrenzt mit den Werten zur Desorption von Kohlendioxid aus Wasser
vergleichbar. Erfahrungsgemill ergeben unterschiedliche Testsysteme unter-
schiedliche Stoffiibergangskoeffizienten, auch wenn diese auf die gleiche
Ubergangskomponente umgerechnet werden. Da die ermittelten Daten fiir
unser System um bis zu Faktor 2 grofer waren, kann nur von einer Uberein-
stimmung der GroBenordnung gesprochen werden. Dennoch geben die
Messergebnisse die Groenordnung der Stoffiibergangskoeffizienten richtig
wieder. Dabei wurde bei der Auswertung der gasseitige Widerstand vernach-
lassigt. Die Auswertung iiber den fliissigseitigen Stoffdurchgangskoeffizien-
ten lieferte dabei meist kleinere Werte, die besser mit den Literaturdaten
tibereinstimmten als die iiber den gasseitigen Stoffdurchgangskoeffizienten
berechneten Werte. Bei den folgenden Messungen an Schwammen waren die
Werte meist sehr dhnlich. Dennoch wurde auf die Werte aus dem fliissigseiti-
gen Stoffdurchgangskoeffizienten zuriickgegriffen.

4.3 Versuchsergebnisse zum Stoffiibergang

Fir die Versuche zum Stoffiibergang wurden diejenigen Schwammtypen
ausgewdhlt, die bereits in den vorhergegangenen Experimenten zur Fluiddy-
namik vielversprechende Ergebnisse gezeigt hatten. Dies waren insbesondere
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die SiSiC-Schwidmme mit einer Porenzahl von 10ppi (E 88 10 25), mit denen
eine Packungshohe von L = 375mm realisiert werden konnte, sowie die
Silikat-Schwamme mit konischem Auslauf-Element (L 91 10 100 C), die
samt des Auslaufs eine Hohe von L = 325mm aufweisen. Zum Vergleich
wurde auBBerdem noch eine Packung an Vesuvius-Schwimmen aus oxidisch
gebundenem Siliciumcarbid (OBSiC) mit 10ppi und 50mm Elementhohe
(O 851050) gewihlt. Hierbei wurde eine Packungshohe von L = 350mm
realisiert. Die Auswahl dieser Schwiamme anstatt der fiir die Untersuchungen
zum Fliissigkeitsinhalt verwendeten Schwamme aus Aluminiumoxid wurde
aufgrund der vorhandenen Elementanzahl getroffen. So konnte eine zu den
anderen Schwimmen vergleichbare Packungshohe gewéhrleistet werden, die
fiir einen messbaren iibergegangenen Stoffstrom auch bei geringen Durchsit-
zen von Gas oder Fliissigkeit notwendig war.

4.3.1 Effektive Phasengrenzfliche

Zur Ermittlung der effektiven Phasengrenzfliche kann sowohl eine Auswer-
tung unter Vernachlidssigung als auch unter Beriicksichtigung des gasseitigen
Stoffiibergangswiderstandes erfolgen. Da die Messungen an der Mella-
pak 250Y bereits darauf hindeuten, dass eine Vernachldssigung nicht in jedem
Falle gerechtfertigt sein wird, muss auBerdem eine Uberpriifung der Konsis-
tenz der Daten erfolgen. Dazu wird bei der Auswertung unter Vernachléssi-
gung des gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes, im Folgenden kurz ,,ohne
B genannt, die Abhiingigkeit der Daten von der Konzentration der Natron-
lauge tberpriift. Bei der Auswertung der Daten nach dem Danckwerts-Plot,
im Folgenden kurz mit ,,.Danckwerts® genannt, konnen inkonsistente Daten
ungeachtet des Korrelationsquadrats recht schnell zu negativen Achsenab-
schnitten fithren (vgl. Abb. 4.5). Eine sinnvolle Auswahl der Daten, die zu
einem positiven Achsenabschnitt fiihrt, hat dabei nicht unbedingt das grofte
Korrelationsquadrat zur Folge (vgl. Anhang A 10, Abb. 7.13). Diese Proble-
me bei der Datenauswertung traten bei allen Schwammtypen auf und fiihrten
hiufig zu sich widersprechenden Ergebnissen. Bei allen im Folgenden
vorgestellten Ergebnissen traten solche Inkonsistenzen auf, die zunichst
analysiert werden und fiir die Interpretation der Messergebnisse beachtet
werden miissen.

Ein Grund hierfiir ist vermutlich eine Maldistribution der Fliissigkeit, die
der getroffenen Annahme der iiber die Hohe der Kolonne konstanten Phasen-
grenzflache zur Berechnung des NT U, widerspricht. Dies deutet sich bereits
in den Ergebnissen zum Fliissigkeitsinhalt an, bei denen am unteren Ende des
Schwammstapels ein signifikant erhohter statischer Fliissigkeitsinhalt sowie
ein erschwertes Abtropfen im Betrieb gefunden wurden.
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Ein weiterer Grund ist sicherlich, dass die Packung fiir jede Messung in
zufilliger Anordnung der Schwimme in die Kolonne eingebaut wurde. Dabei
wurde sowohl die Reihenfolge als auch die Ausrichtung beziiglich der Fliis-
sigkeitsaufgabe variiert. Diese Variation fiihrte zu unterschiedlichen Benet-
zungszustinden und damit zu einer groBen Variationsbreite der Messergeb-
nisse. Dieses Vorgehen war zunichst aus der Uberlegung heraus erfolgt, dass
nur so ein fiir den Schwammtyp reprédsentatives Messergebnis erzielt werden
kann, wie es spdter auch in einer technischen Anwendung zu finden sein
wiirde. Dariiber hinaus musste jede Messreihe mit einer trockenen Packung
begonnen werden, um keine Hysterese-Effekte fiir den Fliissigkeitsinhalt zu
bekommen, insbesondere nachdem die Packung in einem vorangegangenen
Versuch in den Stau- oder Flutbereich gekommen war. In der Kolonne
trocknet die Packung jedoch nur schlecht, daher wurde sie zum Trocknen aus
der Kolonne ausgebaut. Diese Messreihen sind im Folgenden als Messreihen
,,mit Ausbau‘ bezeichnet

Fiir die Schwiamme vom Typ E 88 10 25 wurde daher bei einer Beriese-
lungsdichte von B; = 14,7m3/(m? h) eine zusitzliche Messreihe durchge-
fihrt, bei der die Packung zwischen den Messungen nicht aus der Kolonne
ausgebaut wurde. Diese Messkurven sind im Folgenden als Messkurven
,ohne Ausbau‘ bezeichnet. Hierbei konnte ein gutes Korrelationsquadrat fiir
die erzielten Messwerte erreicht werden. Der Achsenabschnitt lag jedoch
noch immer deutlich im negativen Bereich.

Dies deutet darauf hin, dass auch die unterschiedlichen Kontaktwinkel
bedingt durch die variierte Konzentration der Natronlauge eine entscheidende
Rolle spielen, wie bereits bei der experimentellen Vorgehensweise in Kapitel
4.2.2 ausgefiihrt. Daher wurden die Ergebnisse auch modellgestiitzt mit einer
Korrektur fiir den Kontaktwinkel ausgewertet. Diese Daten werden im
Folgenden als ,,korrigiert* bezeichnet.

Die erhaltenen Messdaten wurden daher zunéchst unter Vernachlidssigung
des gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes ausgewertet und anschlieBend die
Giiltigkeit der Vernachlissigung iiberpriift.'” Daraus ergab sich fiir keinen der
Schwammtypen ein signifikanter Einfluss der Natronlaugen-Konzentration
auf die ermittelte Oberfléiche, allenfalls bei einigen Typen konnen tendenziel-
le Abweichungen beobachtet werden. Dies lédsst darauf schliefen, dass die
Vernachlissigung im Prinzip gerechtfertigt ist und der gasseitige Stoffiiber-
gangskoeffizient daher in der GroBenordnung [, > 0,01m/s liegt (siehe
Kapitel 4.2.2). Die beobachtete Streuung der Daten ist jedoch erheblich. Die

' Eine grafische Darstellung findet sich im Anhang A 10.
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Standardabweichungen der Messwerte erreichen bis zu 50% des Mittelwer-
tes. Sollte der Einfluss des gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes nicht
vernachldssigbar sein, so wiirde man mit Vernachldssigung zu kleine Werte
erhalten. Die Abschitzung ist in diesem Fall also konservativ.

Im Folgenden werden die Daten fiir die Schwidmme aus SiSiC mit einer
Porenzahl von 10ppi exemplarisch vorgestellt. Diese Schwimme wiesen in
den Untersuchungen zur Hydrodynamik von allen Schwidmmen ohne Draina-
ge den groBten Betriebsbereich auf und wurden am ausfiihrlichsten vermes-
sen. Weitere Daten fiir andere Schwammtypen finden sich im Anhang A 12.
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Abb. 4.7: Unter Vernachldissigung des gasseitigen Stoffiibergangswiderstan-
des ermittelte effektive Phasengrenzfldiche fiir die Messreihen mit Ausbau der
Schwdamme aus SiSiC (E 88 10 25) als Funktion des Gasbelastungsfaktors bei
verschiedenen Berieselungsdichten. Die Fehlerbalken geben die Standardab-
weichung wieder. Linien dienen der optischen Fiihrung.

In Abb. 4.7 sind die unter Vernachlédssigung des gasseitigen Stoffiibergangs-
widerstandes ermittelten effektiven Phasengrenzflichen fiir die Schwimme
aus SiSiC dargestellt. Zu erkennen sind die bereits erwidhnten groen Stan-
dardabweichungen. Die ermittelten Werte zeigen den zu erwartenden Anstieg
der effektiven Phasengrenzfliche mit der Berieselungsdichte, da bereits der
Fliissigkeitsinhalt eine solche Abhingigkeit gezeigt hatte. Die Gasbelastung
hat ebenfalls konform zu den Ergebnissen des Fliissigkeitsinhaltes nur einen
geringen Einfluss auf die effektive Phasengrenzfliche.

Vergleicht man nun diese Ergebnisse mit einer ersten Auswertung der zu-
gehorigen Messdaten nach dem Danckwerts-Plot, die in Abb. 4.8 aufgetragen
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sind, so sieht man unterschiedlich gute Ubereinstimmungen der Werte. Fiir
die niedrigste und die hochste Berieselungsdichte konnte eine gute Uberein-
stimmung erzielt werden, fiir die anderen beiden Berieselungsdichten ergeben
sich unterschiedlich starke Abweichungen. Die zugehorigen ermittelten
gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten zeigen ebenfalls starke Streuung,
weshalb diese Ergebnisse nur mit Vorsicht interpretiert werden sollten.

300
B= E 881025
o5 J| =B 147me(m2h) | Bge=476mYme o
—0- 11,8m3%(m2h) | mit Ausbau 4
v 8,7m3¥(m?2 h) Danckwerts o
2 200 1| — 5,8m¥(m2h) /
E //—o——_o/
4 po)
= 150 Y v
= 7 U NS
© | & v _=-
100 _ v
o= v
50 - ot
0 . . . . .
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2
Fin Pa®®

Abb. 4.8: Aus dem Danckwerts-Plot ermittelte effektive Phasengrenzfliiche fiir
die Messungen mit Ausbau der Schwdamme aus SiSiC (E 88 10 25) bei ver-
schiedenen Berieselungsdichten als Funktion der Gasbelastung. Linien dienen
der optischen Fiihrung.

Zugleich wurde fiir beide Auswertungen eine Korrektur des Kontaktwinkels
vorgenommen. Hierbei konnten lediglich kleinere absolute Werte, nicht
jedoch eine kleinere Standardabweichung oder ein hoheres Korrelationsquad-
rat ermittelt werden (siche Anhang A 12).

Fiir die hochste Berieselungsdichte wurden, wie bereits erwihnt, zusatzli-
che Messungen ohne Ausbau durchgefiihrt. Bei der Auswertung dieser
Messkurven unter Vernachlidssigung des gasseitigen Stoffiibergangswider-
standes wurden dhnliche Werte zu den in Abb. 4.7 dargestellten Werten
erzielt. Auch hierfiir wurde eine Korrektur mit dem Kontaktwinkel durchge-
fiihrt, dabei konnte die Standardabweichung der Messdaten deutlich verrin-
gert werden, wobei sich ebenfalls die absoluten Werte deutlich verringert
haben. Aus der reduzierten Standardabweichung der Messdaten ohne Ausbau
mit Korrektur des Kontaktwinkels ldsst sich auerdem schlieBen, dass die
Messungen bei dhnlichem Benetzungszustand gut reproduzierbar sind. Diese
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beiden Kurven sind zusammen mit den beiden Kurven fiir die hochste Berie-
selungsdichte aus Abb. 4.7 und Abb. 4.8 in Abb. 4.9 aufgetragen.

Aus der durch die zusitzlichen Messungen geschaffenen groferen Daten-
basis konnte eine neue Auswertung fiir die hochste Berieselungsdichte nach
dem Danckwerts-Plot erfolgen. Dabei wurden sowohl die Messungen mit als
auch die Messungen ohne Ausbau der Packung beriicksichtigt. Die bei den
hochsten und niedrigsten Konzentrationen vorgenommenen Messungen
wurden vernachléssigt, um den FEinfluss des Kontaktwinkels zu minimieren
(kurz: ,,Auswahl®). Diese Kurve ist ebenfalls in Abb. 4.9 aufgetragen. Dabei
werden Korrelationsquadrate von R? = 0,42 — 0,84 erzielt. Die urspriingli-

che Auswertung fiihrte zu dhnlichen Werten bei Korrelationsquadraten von
R? =0,27 — 0,97.
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Abb. 4.9: Vergleich der verschiedenen Auswertungen fiir die effektive Phasen-
grenzfliche der Schwdmme aus SiSiC bei der hochsten Berieselungsdichte als
Funktion des Gasbelastungsfaktors. Linien dienen der optischen Fiihrung.

Wendet man nun bei der Auswertung nach Danckwerts fiir die Auswahl der
Daten zusatzlich die Korrektur mittels des Kontaktwinkels an, so erhilt man
die letzte der aufgetragenen Kurven in Abb. 4.9. Zu erkennen ist hierbei, dass
diese Werte wieder besser mit den aus den zuvor diskutierten Auswertungen
bestimmten Werten iibereinstimmen, nicht jedoch mit den unter Vernachlis-
sigung des gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes bestimmten Werten mit
Korrektur durch den Kontaktwinkel. Der Effekt der Korrektur auf Auswer-
tungen nach dem Danckwerts-Plot ist nicht sehr stark ausgeprigt.
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

Generell kann also davon ausgegangen werden, dass die erzielten Ergeb-
nisse aus der Auswertung unter Vernachlédssigung des gasseitigen Stoffiiber-
gangswiderstandes die tatsdchlichen Werte in der GroBenordnung richtig
wiedergeben und der gasseitige Stoffiibergangskoeffizient fiir diese Auswer-
tung tatsdchlich vernachléssigt werden kann. Die meisten der verschiedenen
Auswertungen bewegen sich in dieser Groenordnung.

Die Messwerte fiir die Schwamme aus OBSiC und Silikat zeigen prinzipi-
ell ein dhnliches Verhalten, jedoch kann bei den Schwiammen aus OBSiC kein
Einfluss der Berieselungsdichte, bei den Schwidmmen aus Silikat ein gegen-
laufiger Einfluss beobachtet werden.

Vergleicht man die Werte mit der geometrischen Oberfliche der Schwim-
me so erkennt man, dass die beobachteten effektiven Phasengrenzflichen
deutlich kleiner sind. Dies deutet auf eine schlechte oder ungleichmiBige
Benetzung der Schwammstruktur hin. Das bereits in den Untersuchungen
zum Fliissigkeitsinhalt beobachtete Phinomen der sich am unteren Ende der
Packung aufstauenden Fliissigkeit konnte hier ebenfalls eine Rolle spielen.
Diese Fliissigkeit in vollstidndig gefiillten Schwammporen weist eine kleinere
Oberfliche pro Volumen auf als die in Form eines Fliissigkeitsfilms durch die
Packung rieselnde Fliissigkeit. Die zu Beginn des Kapitels diskutierten
Einschrinkungen und Inkonsistenzen fithren zu nur schwer beurteilbaren
Ergebnissen. Ein anderer Ansatz zur Auswertung ist jedoch nicht bekannt.

4.3.2 Gasseitiger Stoffiibergangskoeffizient

Fiir die Ermittlung des gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten kommt nur
die Auswertung nach dem Danckwerts-Plot in Frage. Wie bereits im vorheri-
gen Abschnitt erwihnt, ist diese Auswertung nicht fiir alle Daten zuverldssig
moglich. Die Auswertung der Messreihe mit Ausbau sind in Abb. 4.10 als
Funktion von Gasbelastung und Berieselungsdichte dargestellt. Die zugehori-
gen effektiven Phasengrenzflachen finden sich in Abb. 4.8. Die erhaltenen
Werte fiir die drei niedrigeren Berieselungsdichten sind in etwa konstant und
liegen im Bereich von ca. f; = 0,005m/s. Diese GroBenordnung wider-
spricht der Auswertung unter Vernachlidssigung des gasseitigen Stoffiiber-
gangswiderstandes, bei dem ermittelt wurde, dass fiir den gasseitigen Stoff-
tibergangskoeffizienten aufgrund der Vernachlidssigbarkeit des Widerstandes
eine GroBenordnung von f; > 0,01m/s zu erwarten ist. Bei den niedrigeren
Berieselungsdichten ist in der Betrachtung der Abweichung der einzelnen
effektiven Phasengrenzflichen vom Mittelwert bei der Auswertung unter
Vernachldssigung des gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes am ehesten
eine Abhingigkeit von der Konzentration der Natronlauge zu erkennen (siche
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4.3 Versuchsergebnisse zum Stoffiibergang

Anhang A 10, Abb. 7.19). Daher ist es moglich, dass der Stoffiibergangskoef-
fizient fiir die niedrigeren Berieselungsdichten eher kleinere Werte als
erwartet annimmt.
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Abb. 4.10: Gemessene gasseitige Stoffiibergangskoeffizienten fiir die Messrei-
hen mit Ausbau der Schwimme aus SiSiC (E 88 10 25) bei verschiedenen
Berieselungsdichten als Funktion der Gasbelastung. Messdaten zugehorig zu
den effektiven Phasengrenzfldchen in Abb. 4.8. Linien dienen der optischen
Fiihrung.

Die Werte fiir die effektive Phasengrenzfliche der niedrigsten Berieselungs-
dichte stimmen von diesen drei Berieselungsdichten noch am ehesten mit den
Daten aus der Auswertung unter Vernachldssigung des gasseitigen Stoffiiber-
gangswiderstandes iiberein. Bei dieser Berieselungsdichte ist ebenso wie bei
der hochsten Berieselungsdichte eine grolere Schwankung der Messwerte fiir
den gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten im Vergleich zu den beiden
mittleren Berieselungsdichten zu beobachten. Fiir die beiden mittleren mit
vergleichsweise wenig Schwankungen und niedrigen Werten fiir den gasseiti-
gen Stoffiibergangskoeffizienten wurden jedoch nach dem Danckwerts-Plot
deutlich zu groBe Phasengrenzflichen gegeniiber der Auswertung unter
Vernachlidssigung des gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes ermittelt. Dies
deutet auf groBere Inkonsistenz der Messungen hin, weshalb die ermittelten
Stoffiibergangskoeffizienten fiir die beiden mittleren Berieselungsdichten
nicht als verldsslich eingestuft werden konnen. Die gemessenen Werte fiir die
Schwimme aus OBSiC und Silikat liegen eher in der GroBenordnung der fiir
die niedrigen und mittleren Berieselungsdichten gemessenen Werte und
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

zeigen eine dhnlich starke Streuung wie die Werte bei der niedrigsten Beriese-
lungsdichte (sieche Anhang A 12).
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Abb. 4.11: Vergleich der Auswahl, der korrigierten Auswahl und der ur-
spriinglichen Auswertung nach dem Danckwerts-Plot fiir den gasseitigen
Stoffiibergangskoeffizienten der Schwiamme aus SiSiC bei der hochsten Berie-
selungsdichte als Funktion des Gasbelastungsfaktors. Linien dienen der opti-
schen Fiihrung.

Fiir die hochste Berieselungsdichte waren, wie bereits im vorigen Abschnitt
diskutiert, zwei weitere Auswertungen aufgrund der groBeren Messdaten-
anzahl moglich. Die zu den in Abb. 4.9 dargestellten effektiven Phasengrenz-
flachen gehdrenden gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten sind in Abb. 4.11
dargestellt. Dabei ist fiir beide unkorrigierten Auswertungen prinzipiell die
gleiche GroBenordnung der Messwerte erkennbar, die auch mit der Abschit-
zung aus der Vernachlidssigbarkeit bei der Auswertung der effektiven Phasen-
grenzfliche iibereinstimmt. Diese Werte treffen auch die von Hoffmann et al.
(2007) ftiir Pall-Ringe gemessenen Werte recht gut. Die in der urspriinglichen
Auswertung vorhandene Schwankungsbreite zeigt die Sensitivitit der Metho-
de auf Ungenauigkeiten, die nur durch eine statistische Mittelung bei einer
groferen Anzahl an Messwerten verbessert werden kann. Die zusitzliche
Korrektur mit dem Kontaktwinkel fiihrt zu Daten, die eher mit den fiir
niedrigere Berieselungsdichten bestimmten Werten aus Abb. 4.10 iiberein-
stimmen. Generell werden durch die Korrektur also niedrigere Phasengrenz-
flachen und niedrigere Stoffiibergangskoeffizienten errechnet.
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Der Verlauf der aus der unkorrigierten Auswahl ermittelten Stoffiiber-
gangskoeffizienten entspricht noch am ehesten dem aus der Literatur zu
entnehmenden Verlauf mit der Gasbelastung, der in den in Kapitel 4.1.2
vorgestellten Korrelationen als proportional zu ug‘S — ué,oss angegeben wird.
Da diese insgesamt auch als die verldsslichsten Messwerte einzuschitzen
sind, kann davon ausgegangen werden, dass sich die gasseitigen Stoffiiber-
gangskoeffizienten bei hoheren Berieselungsdichten im aus der Literatur zu

entnehmenden Bereich fiir herkdmmliche Packungseinbauten bewegen.

4.3.3 Fliissigseitiger Stoffiibergangskoeffizient

Der fliissigseitige Stoffiibergangskoeffizient wurde aus den gemessenen
Konzentrationen der Desorptionsversuche nach Kapitel 4.2.3 sowohl iiber den
gas- als auch iiber den fliissigseitigen Overall-Ersatzwiderstand bestimmt. Die
Erzielung konsistenter Messdaten war hier ebenfalls recht schwierig, insbe-
sondere bedingt durch die Probenentnahme der Fliissigkeit unterhalb der
Packung. Bei der Auswertung wurde auf die zuvor ermittelten effektiven
Phasengrenzflachen unter Vernachlidssigung des gasseitigen Stoffiibergangs-
widerstandes zuriickgegriffen.

Abb. 4.12 zeigt die gemessenen fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizien-
ten fiir die Schwimme aus SiSiC. Sie liegen im Bereich von ;, =~ 1-107* —
2,5-10"*m/s und damit in guter Ubereinstimmung z.B. mit den von Hoff-
mann et al. (2007) gemessenen Werten fiir Pall-Ringe. Ein genereller Trend
mit der Berieselungsdichte oder der Gasbelastung ist nicht zu erkennen. Die
Messwerte fiir die Schwidmme aus OBSiC und Silikat liegen etwas tiefer
(sieche Anhang A 12).

Generell ist die Konsistenz der fiir den fliissigseitigen Stoffiibergang erziel-
ten Messwerte ein Problem. Dies liegt fiir die Schwiamme aus SiSiC und
OBSIC vor allem an der Probenentnahme der aus der Packung abtropfenden
Fliissigkeit. Hierbei wird eine der aus der Packung abtropfenden Fliissigkeits-
strahnen mittels der Sammelrinne aufgefangen. Inwiefern diese Fliissigkeits-
strdhne reprisentativ fiir die gesamte Fliissigkeitsphase ist, kann nicht beur-
teilt werden. Bei den Silikat-Schwédmmen hingegen ist aufgrund des koni-
schen Auslaufs nur eine Fliissigkeitsstrihne am Auslauf der Packung mittig
vorhanden, von der mit dem Sammler ein repridsentativer Teilstrom aufgefan-
gen werden kann. Bei diesen Proben sind auch die Inkonsistenzen der Mes-
sungen weniger stark ausgepragt
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Abb. 4.12: Gemessene fliissigseitige Stoffiibergangskoeffizienten fiir die

Schwimme aus SiSiC (E 88 10 25) bei verschiedenen Gasbelastungen als

Funktion der Berieselungsdichte. Verwendet wurden die effektiven Phasen-
grenzflichen aus Abb. 4.7.

Als alternative Probeentnahme fiir die Packungen ohne konisches Auslauf-
Element besteht die Moglichkeit, die Probe unter der Packung aus der sich im
Sumpf sammelnden Fliissigkeit zu entnehmen. Dies wird in der Literatur im
Allgemeinen nicht empfohlen, da diese Fliissigkeit im weiteren Austausch mit
der Gasphase unterhalb der Packung steht und daher eine unter Umstinden
stark verfalschte Konzentration gemessen wird.

4.3.4 Splitten von Stromen iiber eine Packung

Die Neigung der Fliissigkeit, in Strihnen durch die Packung zu flieBen, und
die dadurch moglicherweise begiinstigte Kanalbildung in der Gasphase
konnen dazu fiihren, dass ein Teil des jeweiligen Stroms die Packung durch-
stromt, ohne Kontakt mit der anderen Phase gehabt zu haben. Hierzu wird im
Folgenden eine Modellvorstellung entwickelt, die in Abb. 4.13 verdeutlicht
wird. Dabei bezeichnet 7; den jeweiligen Anteil des Molenstroms, der in
Kontakt mit der anderen Phase steht. Fiir r; = r; = 1 erhilt man folglich den
Fall des vollstindigen Kontaktes der beiden Phasen.

Der in Kontakt mit der jeweils anderen Phase stehende Anteil des Gesamt-
stroms hat am Austritt aus der Packung folglich eine erniedrigte Konzentrati-
on X',,s bzw. Y',,,¢, wihrend der im Bypass vorbeistromende Anteil noch
auf der Eingangskonzentration X,;,, bzw. ¥,;,, verbleibt. Der Gesamtstrom hat
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am Austritt dann eine zwischen den Konzentrationen der beiden Teilstrome
liegende Konzentration X ,,; bzw. Y, die dem tatsédchlichen Stoffiibergang
fiir die gesamte Packung entspricht.

Da die gemessenen Konzentrationen am Austritt aus der Packung in allen
Fillen deutlich von den am Eintritt gemessenen Konzentrationen abweichen,
kann davon ausgegangen werden, dass in keinem Fall der Bypass-Strom
gemessen wurde. Ob nun jedoch der Teilstrom mit intensivem Kontakt zur
anderen Phase oder aber der riickvermischte Gesamtstrom gemessen wurde,
kann nicht beurteilt werden. Zudem ist es bei jeder erneuten Benetzung der
Packung aufgrund des sich neu ausbildenden Stromungsprofils moglich, dass
eine andere Strihne aufgefangen wird.

Abb. 4.13: Schema fiir das Splitten der Strome iiber der Packung.

Der Einfluss des Molenstromanteils 7;, der noch in Kontakt mit der jeweils
anderen Phase steht, auf den scheinbar gemessenen Stoffiibergangskoeffizien-
ten B," im Verhiltnis zum tatséchlichen Stoffiibergangskoeffizienten (3 ist in
Abb. 4.14 aufgetragen. Hierbei wurde jeweils nur die Aufteilung eines Stroms
betrachtet, der andere wurde als vollstandig am Stoffiibergang teilnehmend
betrachtet. Fiir diese Rechnung wurde auf ein Zahlenbeispiel einer konsisten-
ten Messung zuriickgegriffen und der neu berechnete Stoffiibergangskoeffi-
zient jeweils auf den eigentlich gemessenen Wert bezogen.

Die Aufteilung des Gasstroms ohne Aufteilung des Fliissigkeitsstromes
(Fall r, = 1) hat erst bei sehr hohen Anteilen von Gasstrom im Bypass, also
kleinen Werten von 7;, einen merklichen Einfluss auf den gemessenen
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

Stoffiibergangskoeffizienten. Die Aufteilung des Fliissigkeitsstroms ohne
Aufteilung des Gasstromes (Fall r; = 1) hat hingegen schon bei geringen
Werten von r;, einen groen Einfluss auf den gemessenen Stoffiibergangsko-
effizienten. Dabei kommt es zu deutlich erhohten Werten des gemessenen
Stoffiibergangskoeffizienten. Die gemessenen Werte fiir den fliissigseitigen
Stoffiibergangskoeffizienten sollten also mit Vorsicht interpretiert werden.
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Abb. 4.14: Anderung des fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten berechnet
iiber den gasseitigen (OG) oder fliissigseitigen Ersatzwiderstand (OL) sowie
des daraus gebildeten Mittelwerts im Verhdltnis zum eigentlichen Messwert
fiir einen beispielhaften Datensatz bei reinem Splitten des gasseitigen Stroms
(rp=1) oder des fliissigseitigen Stroms (rg=1).

4.4 Vergleich mit Korrelationen aus der Literatur

Fiir den Vergleich der Messdaten mit Korrelationen aus der Literatur wurde
aufgrund der geringen Anzahl an Daten entschieden, die Korrelationen nur
mit den packungsspezifischen Parametern zu berechnen, die von den Autoren
in den jeweiligen Arbeiten vorgestellt wurden. Auf eine Anpassung der
Parameter fiir Schwimme wurde verzichtet.

Dariiber hinaus musste eine Auswahl der Messdaten fiir eine sinnvolle
Auswertung der Korrelationen getroffen werden. Da die Daten fiir die
Schwiamme aus OBSiC und Silikat in sich schlechter konsistent waren als die
Daten fiir SiSiC, wurde fiir die Beurteilung der Korrelationsgiite nur auf die
Daten fiir SiSiC zuriickgegriffen. In den Vergleichsdiagrammen sind hinge-
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gen — soweit vorhanden und sinnvoll — auch die Werte fiir die anderen
Schwimme aufgetragen.

Fiir die effektive Phasengrenzfliche wurde dabei auf die unkorrigierten
Daten unter Vernachldssigung des gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes
zuriickgegriffen. Eine Beurteilung der Korrelationsgiite fiir den gasseitigen
Stoffiibergangskoeffizienten ist aufgrund der geringen Datenlage nur schwer
moglich. Im Anhang A 13 finden sich daher neben den Vergleichsdiagram-
men der nicht im Detail diskutierten Modelle auch Vergleichsdiagramme fiir
die Auswertung nach dem Danckwerts-Plot, um ein vollstindigeres Bild der
Datenlage wiederzugeben.

Die am besten geeigneten Modelle wurden dann jeweils miteinander ver-
glichen. Zugleich wurde versucht, aus der Ubereinstimmung mit physikalisch
begriindeten Modellen eine Interpretation beziiglich der Stromungsform von
Gas und Fliissigkeit in der Packung abzuleiten und somit die aus der Fluiddy-
namik gewonnenen Erkenntnisse zu iiberpriifen."’

4.4.1 Packungsspezifische Parameter der Korrelationen

Die fiir die einzelnen Korrelationen zur Berechnung notwendigen packungs-
spezifischen Parameter sind nun im Folgenden aufgefiihrt. Fiir die Korrelatio-
nen von Shulman et al. (1955) sowie Bravo und Fair (1982) wurden keine
spezifischen Parameter benétigt, die Korrelationen von Onda et al. (1968)
sowie Shi und Mersmann (1985) verwenden nur materialspezifische Parame-
ter, die bereits in Kapitel 4.1.2 aufgefithrt wurden.

Die Korrelation von Rocha et al. (1993, 1996) benotigt mehrere packungs-
spezifische Parameter, die fiir Blech- und Gewebepackungen entwickelt
wurden. Der Neigungswinkel der Packungslagen gegen die Horizontale wird
fiir Schwamme zu ¢ = 90° gesetzt, da der Verlauf der Schwammstege als in
etwa vertikal angenommen werden kann. Die GroBe S gibt als dquivalenter
Durchmesser die benetzte Kantenlinge des Packungsquerschnitts wieder und
wird daher fiir die Schwidmme durch den hydraulischen Durchmesser dj,
ersetzt. Zusitzlich wird bei Blechpackungen eine VergroBBerung der Oberfla-
che durch Riffelungen oder Bohrungen mit dem Faktor Fgp beriicksichtigt.
Dieser wurde fiir die Schwimme zu Fsz = 0,36 gesetzt, dem Mittelwert der
in der Originalarbeit angegebenen Werte entsprechend. Die Gleichung fiir den
fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten enthélt noch einen Korrekturfak-
tor Cg fiir stagnierende Fliissigkeitsbereiche in der Packung, der im Original-

" Alle verwendeten Stoffwerte und Stoffwertkorrelationen sind im Anhang A 5 zusammengestellt.
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modell als leicht < 1 angegeben wird und daher fiir die Schwimme auf
Cr = 0,9 gesetzt wurde.

Das sogenannte Delft-Modell von Oluji¢ (1997) bendtigt ebenfalls den
Neigungswinkel der Packungslagen gegen die Horizontale, der iibereinstim-
mend mit dem Modell von Rocha et al. auf ¢ = 90° gesetzt wurde. Der
Lochfldchenanteil der Packung wurde zu (2 = g, definiert, da die Fliissigkeit
nicht auf einer geschlossenen Fliche sondern mit der Moglichkeit des Quer-
austausches zwischen den Kanilen stromt. Es kann bei Schwidmmen generell
davon ausgegangen werden, dass die Flichenporositidt der Volumenporositit
entspricht und somit der Lochflidchenanteil gleich der duferen Porositit ist.
Fiir die Bestimmung des benetzten Anteils des Kanalumfangs wurde zu
A= aprr/ag40, gewihlt und dieses nach Gleichung 4.29 berechnet. Diesen
Zusammenhang erhdlt man durch Erweiterung der Definition nach Oluji¢ mit
der Packungslinge.

Die Korrelation nach Wagner et al. (1997) verwendet fiir die Bestimmung
der charakteristischen Linge y einen packungsspezifischen Parameter, der fiir
die Berechnungen zu C = 0,0475 gesetzt wurde, was dem Mittelwert des in
der Originalarbeit angegebenen Wertebereichs entspricht. Die Bestimmung
des Reibungsbeiwertes fiir die von Stichlmair et al. (1989) iibernommenen
Druckverlustbeziehung erfolgte, wie schon fiir die Fluiddynamik, durch
Koeffizientenvergleich mit den Druckverlustgleichungen von Dietrich et al.
(sieche Anhang A 8).

Die Korrelation von Billet und Schultes (1999) benétigt drei Anpassungs-
parameter fiir Fliissigkeitsinhalt, gasseitigen und fliissigseitigen Stoffiiber-
gangskoeffizienten. Fiir die Vorausberechnung wurden die Werte der Origi-
nalarbeit fiir eine andere keramische Packung, die Impuls Packing Ceramic,
tibernommen: C, = 1,9; C; = 0,327; C;, = 1,317.

Die Korrelationen von Mackowiak fiir Packungen (Holemann und Gorak,
2006) sowie Schiittungen (Mackowiak, 2008) bendtigen beide packungsspe-
zifische Konstanten. Fiir das Packungs-Modell unterscheidet Mackowiak
nach Typen und gibt fiir Packungen des Typs X C, = 3,66- 1073 und
C; = 4,47 - 1073 an sowie €, = 5,02-1073 und C; = 6,50 - 1073 fiir den
Typ Y. Die neuere Korrelation fiir Fiillkorper enthilt nur eine Konstante fiir
die effektive Phasengrenzfldache, die im Mittel der Daten der Originalarbeit
C = 0,57 betrdgt. Der Formfaktor ¢ fiir die Umwandung der Fiillkorper wird
analog zu geschlossenen Fiillkorpern zu ¢p = 0 gesetzt.
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4.4.2 Effektive Phasengrenzfliche

Die meisten vorgestellten Korrelationen enthalten eine Gleichung fiir die
effektive Phasengrenzflidche. Ein Vergleich mit Messwerten unter Vernach-
lassigung des gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes ist in Abb. 4.15 exemp-
larisch fiir einen Schwamm bei einer Berieselungsdichte als Funktion der
Gasbelastung dargestellt. Auffallend ist hierbei zunichst die groe Schwan-
kungsbreite der vorausberechneten Oberflichen zwischen den einzelnen
Korrelationen, die bis zu einer GroBenordnung auseinander liegen. Bis auf die
Korrelation von Wagner et al. sowie Bravo und Fair sagen alle Ansédtze einen
von der Gasbelastung unabhidngigen Wert fiir die effektive Phasengrenzfldache
voraus. Die Verdnderung des Wertes bei Wagner et al. resultiert aus der
Abhingigkeit der effektiven Phasengrenzfliche vom Fliissigkeitsinhalt, der
wiederum leicht von der Gasbelastung abhéngt. Die Korrelation von Bravo
und Fair sagt eine Abhingigkeit der effektiven Phasengrenzfliche von der
Reynolds-Zahl des Gases voraus, die sich im Verlauf deutlich bemerkbar
macht.
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Abb. 4.15: Beispielhafter Vergleich der verschiedenen Korrelationen mit den
Messdaten fiir die unter Vernachldssigung des gasseitigen Stoffiibergangswi-
derstandes bestimmte effektive Phasengrenzfliche bei konstanter Beriese-
lungsdichte fiir den SiSiC-Schwamm (E 88 10 25) als Funktion der Gasbelas-
tung.

Die Korrelationen von Shi und Mersmann, Bravo und Fair, Rocha et al. sowie
Onda et al. iiberschitzen die gemessenen Werte deutlich, wihrend die Korre-
lationen von Billet und Schultes sowie das Delft-Modell die Werte unter-
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

schitzen. Da die Korrelation von Mackowiak fiir Packungen von einer
vollstindigen Benetzung ausgeht und daher im Diagramm nicht aufgetragen
ist, kann man auch hierbei von einer deutlichen Uberschitzung sprechen. Im
Gegensatz dazu sagen seine Korrelation fiir Schiittungen (2008) sowie die
Korrelation von Wagner et al. einen sinnvollen Wertebereich voraus.

Fiir die Schwiamme aus SiSiC erzielt die Korrelation von Mackowiak die
geringste Abweichung bei der Fehlerquadratsumme. Als einzige weitere
Korrelation ist die Korrelation von Wagner et al. in der Lage, den Einfluss der
Berieselungsdichte auf die Benetzung richtig wiederzugeben. Allerdings ist
die Fehlerquadratsumme hierbei um 156% hoher. Die meisten anderen
Korrelationen sagen einen zu geringen oder gar keinen Einfluss der Beriese-
lungsdichte voraus. Dennoch konnen diese Korrelationen zum Teil eine
kleinere Fehlerquadratsumme erzielen als die Korrelation von Wagner et al.
So kommt die Korrelation von Billet und Schultes auf ein 118% hoheres
Fehlerquadrat und das Delft-Modell auf ein um 121% hoheres. Fiir alle
weiteren Korrelationen liegen die Werte weit dariiber.

250 500
—— Mackowiak (2008) | / —— Wagner et al,
—— +20% — — +20%
., 200 4 ., 400 - -
E . / s E /
= Silikat / Y € Silikat / /
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£ 100 4 A o< © 200 4
= Sisic 4% /- < Pe =3
< s © &% OBSIC o
50 1 7/ 100 -
7
7
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Abb. 4.16: Vergleichsdiagramm fiir die Korrelationen von Mackowiak und
Wagner et al. fiir die effektive Phasengrenzfliiche. Dreiecke: SiSiC, Rauten:
OBSiC, Kreise: Silikat. Man beachte die unterschiedliche Skalierung der
Achsen.

Fiir die Korrelationen von Mackowiak sowie Wagner et al. sind in Abb. 4.16
Vergleichsdiagramme fiir alle Schwamme aufgetragen. Zu erkennen ist, dass
die fiir die anderen Schwimme ermittelten Werte von den Korrelationen nicht
so gut vorhergesagt werden konnen. Dies gilt prinzipiell auch fiir alle hier
nicht dargestellten Korrelationen. Da die unter Vernachlédssigung des gasseiti-
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gen Stoffiibergangswiderstandes ermittelten Werte fiir die effektive Phasen-
grenzflache ein wenig zu niedrig sind, kann man aus den beiden hier aufge-
tragenen Vergleichsdiagrammen ableiten, dass die tatsdchlichen Werte fiir die
effektive Phasengrenzfliche noch etwas besser vorhergesagt werden konnen
als die aufgetragenen Werte.

Bemerkenswert ist die Tatsache, dass mit der Korrelation von Mackowiak
eine ausschlieBlich fiir Fiillkorper entwickelte Korrelation die beste Uberein-
stimmung mit den Messdaten ergibt. Die Fliissigkeitsstromungsform scheint
also mit der Stromungsform in Fiillkorpern mehr Ahnlichkeit zu besitzen
als mit der Stromungsform in strukturierten Packungen. Die explizit fiir
Packungen entwickelten Korrelationen von Rocha et al. oder auch das Delft-
Modell sind nicht in der Lage, die Abhidngigkeiten der gemessenen Werte
gut wiederzugeben.

4.4.3 Gasseitiger Stoffiibergang

Fiir den gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten ist die Datenlage aufgrund
der zuvor beschriebenen Problematik bei der Datenauswertung sehr diirftig.
Die im Folgenden diskutierten Ergebnisse diirfen also nicht iiberbewertet
werden. Im Anhang A 13 sind weitere Vergleiche mit den vermutlich wenig
konsistenten Auswertungen nach dem Danckwerts-Plot dargestellt. Hier wird
nur die als vertrauenswiirdig eingestufte Auswertung der Auswahl bei der
hochsten Berieselungsdichte fiir die Schwdmme aus SiSiC im Vergleich mit
den Korrelationen aus der Literatur diskutiert.

Der Vergleich der Messdaten mit den Korrelationen ist in Abb. 4.17 aufge-
tragen. Dabei wurde auf die Auftragung der Modelle von Wagner et al. sowie
Onda et al. verzichtet, da diese die Messdaten um eine bzw. zwei Groflenord-
nungen iiberschiitzen und daher die Ubersichtlichkeit der gewihlten Auftra-
gung malgeblich beeinflusst hitten. Auch hier ist, wie schon bei der effekti-
ven Phasengrenzfliche, eine grofle Spreizung der vorhergesagten Werte fiir
den gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten zu beobachten. Dabei kann die
Korrelation fiir benetzte Packungskanile von Rocha et al. die Werte am
besten wiedergeben. Die Korrelation von Shulman et al. erreicht als zweitbes-
te Korrelation ein um 270% hoheres Fehlerquadrat bei Betrachtung der fiinf
gemessenen Werte. Das Delft-Modell sagt als einzige Korrelation zu kleine
Werte fiir den gasseitigen Stoffiibergang voraus. Das Fehlerquadrat ist dabei
um 557% hoher als bei der Korrelation von Rocha et al. Vergleicht man diese
Werte allerdings mit den in der urspriinglichen Auswertung des Danckwerts-
Plot erhaltenen Daten, so gibt diese Korrelation als einzige den Wertebereich
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4 Stoffiibergang bei Absorption und Desorption

der bei den drei kleineren Berieselungsdichten gemessenen Stoffiibergangs-
koeffizienten gut wieder.

0,25
A gemessen B,=14,7m?(m?h)
—— Billetund Schultes | E 88 1025
0,20 | —-— Mackowiak Y-Typ
=476m2/m?3
...... Mackowiak X-Typ Fgeo mm
------ Shulman et al. -
g 0,15 1| —— Rocha et al.
—-— Delft-Modell
£
< 0,10
0,05
0,00

Abb. 4.17: Vergleich der verschiedenen Korrelationen mit den Messdaten fiir
den gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten bei der hochsten Berieselungs-
dichte fiir den SiSiC-Schwamm (E 88 10 25) als Funktion der Gasbelastung.
Die Modelle von Onda et al. sowie Wagner et al. wurden aus Griinden der
Ubersichtlichkeit nicht dargestellt, da sie den Stoffiibergangskoeffizienten
deutlich iiberschiditzen.

In Abb. 4.18 sind Vergleichsdiagramme fiir die beiden diskutierten Korrelati-
onen aufgetragen. Dabei wird die Korrelation von Rocha et al. mit den Daten
der Auswahl bei hochster Berieselungsdichte verglichen, wihrend das Delft-
Modell mit den Daten der urspriinglichen Auswertung nach Abb. 4.10 vergli-
chen wird. Der Verlauf der Daten im Vergleich mit der Korrelation von
Rocha et al. deutet auf die zuvor hingewiesene Abweichung von den aus
Korrelationen bekannten Abhédngigkeiten des gasseitigen Stoffiibergangskoef-
fizienten von der Gasbelastung hin.
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Abb. 4.18: Vergleichsdiagramm fiir die Korrelationen fiir den gasseitigen
Stoffiibergangskoeffizienten von Rocha et al. im Vergleich mit der Auswertung
der Auswahl (siehe Abb. 4.11) sowie des Delft-Modells im Vergleich mit der
urspriinglichen Auswertung nach dem Danckwerts-Plot (siehe Abb. 4.10).
Dreiecke: SiSiC, Rauten: OBSIC, Kreise: Silikat. Man beachte die unter-
schiedliche Skalierung der Achsen.

4.4.4 Fliissigseitiger Stoffiibergang

Der Vergleich der Korrelationen mit den Messdaten fiir den fliissigseitigen
Stoffiibergangskoeffizienten ist in Abb. 4.19 aufgetragen. Aufgrund der
Abhidngigkeiten wurde, wie schon bei den Messergebnissen, eine Auftragung
tiber der Berieselungsdichte gewihlt. Auch hier ist wieder die breite Streuung
der Korrelationen auffillig. Die Korrelation von Wagner et al. iiberschitzt den
Wert deutlich, wihrend die Korrelationen von Onda et al. sowie von Macko-
wiak fiir Packungen vom X- und Y-Typ die Werte deutlich unterschitzen. Die
restlichen Korrelationen liegen in der GroBBenordnung der Messwerte.

Aufgrund der starken Streuung der Messwerte selbst geben, beziiglich der
Werte fiir die Schwiamme aus SiSiC, die Korrelation von Shulman et al. und
das Delft-Modell die Daten mit etwa der gleichen Fehlerquadratsumme
wieder (Delft-Modell: +4%). Betrachtet man auch die Daten der anderen
Schwimme, so ist die Korrelation von Rocha et al. fiir die benetzten Pa-
ckungskanédle am besten geeignet. Die Korrelation nach Shulman et al. liefert
hier mit einer 19% hoheren Fehlerquadratsumme das zweitbeste Ergebnis.
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Abb. 4.19 Vergleich der verschiedenen Korrelationen mit den Messdaten fiir

den fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten bei konstanter Gasbelastung
fiir den SiSiC-Schwamm (E 88 10 25) als Funktion der Berieselungsdichte.

Aus den in Abb. 4.20 aufgetragenen Vergleichsdiagrammen ist zu erkennen,
dass dabei die Korrelation nach Rocha et al. im Gegensatz zur Korrelation
nach Shulman et al. den Einfluss der Betriebsparameter nicht gut wiedergeben
kann. So wird fiir alle Betriebszustinde in etwa der gleiche Stoffiibergangs-
koeffizient vorhergesagt. Die Korrelation nach Shulman et al. gibt als einzige
die gemessene Variationsbreite in etwa wieder.

Da jedoch die Validierung der Messmethode fiir den fliissigen Stoffiiber-
gangskoeffizienten bereits eine groBe Schwankungsbreite der gemessenen
Werte gegeniiber Literaturdaten fiir die Mellapak 250Y ergeben hat, ist die
Abweichung der Daten von den Korrelationen nicht allzu stark zu bewerten.
Man kann daher davon ausgehen, dass fiir die fliissigseitigen Stoffiibergangs-
koeffizienten die Groenordnung der Daten durch Korrelationen fiir benetzte
Packungskanile wie die von Rocha et al. oder das Delft-Modell wiedergege-
ben werden konnen. Zugleich ist jedoch auch die empirisch abgeleitete und
bereits sehr alte Korrelation von Shulman et al. fiir Raschig-Ringe und Berl-
Sittel in der Lage, die Messdaten gut wiederzugeben.

128



4.4 Vergleich mit Korrelationen aus der Literatur

2,5 25
—— Shulman et al. /
— — +20%
o 207 : 2 207 / ‘
IS / £ /
S Z s S / <
= 15 “ A s = 151 “ A
= % E %
2 x 7 @ 2 v
< / < 7
§ 1,0 A Ve v § 1,0 A Ve v
8 /// g / o~
= 05 /// = 051 /// —— Delft-Modell
/ 7 — — 20%
Va Va
0,0 , , , , 0,0 , , , ,
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5
B, gemessen in 10™ m/s B, gemessen in 10 m/s
2,5 2,5
—— Rocha et al. - ?g‘g{;a” etal.
® 2,0 —— +20% ® 2,0 - —ev/e
S € ° 7
< / v 1 /a /
= 15 / L = 151 eoe / A
£ % = yZ
= = o /
@ v @ 7
£ /S | o KN
2 1,0 A ‘ 4 L9 A A S 1,0 1 S va
2 0@ A o /
8 <>// /. A 8 / /. A
= 05 i =05 ///
7 /d
Vi Vi
0,0 | | | | 0,0 | | | |
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5
B, gemessen in 10* m/s B, gemessen in 10 m/s

Abb. 4.20: Vergleichsdiagramm fiir die Korrelationen fiir den fliissigseitigen
Stoffiibergangskoeffizienten. Oben: Vergleich mit den Messdaten fiir die
Schwdmme aus SiSiC. Unten: Vergleich mit allen Messdaten.

4.4.5 Schlussfolgerungen fiir den Stoffiibergang

Den in den vorigen Kapiteln diskutierten Ergebnissen des Vergleiches von
Messwerten der Schwidmme mit Korrelationen fiir Packungen und Schiittun-
gen aus der Literatur zufolge muss zunéchst festgehalten werden, dass keine
der Korrelationen in der Lage war, alle drei bestimmten Parameter mit der
gleichen Giite wiederzugeben. Dies kann unter anderem darin begriindet
liegen, dass die angenommenen Stromungsformen der einzelnen Korrelatio-
nen nicht mit den tatsichlich vorherrschenden iibereinstimmen. Folglich sind
auch die Einfliisse der einzelnen Parameter nicht richtig wiedergegeben. Dies
ist jedoch nicht weiter verwunderlich, da die Kombination der Strémungs-
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formen von Gas und Fliissigkeit im Schwamm von der in herkdmmlichen
Packungen oder Schiittungen abweicht und daher keine der Korrelationen die
benotigte Kombination beinhaltet.

Generell lassen sich keramische Schwimme hinsichtlich der GroBenord-
nung ihrer Stoffiibergangscharakteristika mit Korrelationen aus der Literatur
beschreiben. Die Einfliisse von Betriebsparametern und geometrischen Daten
konnen dabei nicht umfassend wiedergegeben werden. Auch kann keine
Korrelation eine ausreichende Vorhersagegiite fiir alle benotigten Stoffiiber-
gangscharakteristiken erzielen. Die aufgestellte Hypothese zur Vergleichbar-
keit des Verhaltens von Schwimmen beziiglich des Stoffiibergangs mit
herkdommlichen Kolonneneinbauten wurde folglich falsifiziert. Zu beachten
ist jedoch, dass die meisten Autoren der Originalarbeiten bereits grof3e
Abweichungen ihrer Korrelationen von gemessenen Daten festgestellt haben.

Fiir die Entwicklung einer fiir Schwiamme besser tauglichen Korrelation der
Messdaten miisste zunéchst eine noch breitere Datenbasis geschaffen werden.
Mit der momentan vorhandenen Datenbasis ist eine gute Ubertragbarkeit
einer fiir die vermessenen Schwidmme erstellten Korrelation auf andere
Schwammtypen nur sehr unwahrscheinlich. Aus der relativen Ubereinstim-
mung der gemessenen Daten mit auf physikalisch begriindeten Ansdtzen
beruhenden Korrelationen in einzelnen GroéBen kann jedoch eine Aussage
tiber die Stromungsform gewonnen werden.

Fir die effektive Phasengrenzfliche sind Korrelationen fiir Schiittungen
besser geeignet als fiir Packungen. Das am besten geeignete Modell von
Mackowiak beruht auf der Annahme einer in Rinnsalen und Tropfen turbulent
stromenden Fliissigkeit. Dabei bildet die Oberfliche der Tropfen den Haupt-
anteil der fiir den Stoffaustausch relevanten effektiven Phasengrenzfliche.
Dieses Modell ist insbesondere in der Lage, den Anstieg der Phasengrenzfli-
che mit der Berieselungsdichte gut wiederzugeben. Der Einfluss der Gasbe-
lastung ist hingegen nicht beriicksichtigt.

Die zweitbeste Korrelation von Wagner et al. ist ebenfalls fiir Schiittungen
von Hochleistungsfiillkorpern aufgestellt worden. Hierbei wird die effektive
Phasengrenzflidche iiber Betrachtungen des Verhiltnisses aus feuchtem und
trockenem Druckverlust aus dem Fliissigkeitsinhalt ermittelt. Dabei
wird fiir den Fliissigkeitsinhalt auf die Korrelation von Stichlmair et al.
zuriickgegriffen, die recht gut in der Lage ist, die Messdaten fiir
Schwimme wiederzugeben.

Der von Mackowiak aus der bereits fiir die effektive Phasengrenzfldche
vorgestellten Korrelation abgeleitete fliissigseitige Stoffiibergangskoeffizient
ist nur in der GroBenordnung richtig, die Streuung der Messwerte kann nicht
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wiedergegeben werden. Ebenso ist die Korrelation von Wagner et al. nicht in
der Lage, den fliissigseitigen Stoffiibergangskoeffizienten vorherzusagen. Die
vergleichsweise alte Korrelation von Shulman et al. fiir Fiillkorper ist dagegen
recht gut in der Lage, die Messdaten wiederzugeben. Diese Korrelation beruht
jedoch auf keiner physikalisch begriindeten Annahme. Das beinahe ebenso
gut geeignete Delft-Modell verwendet eigentlich die von Rocha et al. herge-
leitete Korrelation, jedoch werden leicht andere Korrekturfaktoren sowie eine
andere Herleitung des Fliissigkeitsinhaltes verwendet. Das Modell von Rocha
et al. stiitzt sich wie das Delft-Modell auch auf benetzte Packungskanile mit
stagnierenden Bereichen.

Diese diskutierten Erkenntnisse zusammengefiigt ergeben eine Fliissig-
keitsstromung in Strdhnen und Tropfen mit stagnierenden Bereichen. Somit
konnte die bereits aus den Ergebnissen zu Fliissigkeitsinhalt und Verweilzeit-
verteilung abgeleitete Hypothese fiir die Fliissigkeitsstromungsform
verifiziert werden.

Beziiglich des gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten konnte aufgrund der
wenigen vorhandenen Messdaten nur eine begrenzte Aussage getroffen
werden. Die Korrelation von Rocha et al., die fiir die bei der hochsten Berie-
selungsdichte gemessenen Werte am besten geeignet ist, stiitzt sich fiir den
gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten auf eine Korrelation fiir Fallfilm-
Kolonnen. Das Delft-Modell, das die Werte bei niedrigen Berieselungsdich-
ten gut wiedergibt, betrachtet die Analogie zwischen Wirme- und Stoffiiber-
tragung in einem teilweise benetzten, durchstromten Rohr. In beiden betrach-
teten Féllen kann davon ausgegangen werden, dass das Gas in einer Rohr-
oder Kanalstromung wie in einer strukturierten Packung durch den Schwamm
stromt. Fiir die Gasstromung kann folglich die Hypothese einer Rohrstromung
aufgestellt werden. Aufgrund der geringen Datenlage ist es jedoch nicht
moglich, diese weiter zu verifizieren. Da sich jedoch bereits die Fliissigkeits-
stromungsform als dhnlich zu der in Monolithen erwiesen hat, kann davon
ausgegangen werden, dass auch die Stromungsform des Gases @hnlich ist.
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Als Motivation dieser vorliegenden Arbeit wurde die Hypothese aufgestellt,
dass sich keramische Schwimme fiir den Einsatz als trennwirksamer Kolon-
neneinbau eignen und sich ihr Verhalten in der Trennkolonne durch geeignete
Korrelationen beschreiben ldsst. Im Folgenden wurde diese Haupthypothese
in mehrere Teilhypothesen untergliedert, die zur Verifikation oder Falsifikati-
on der Haupthypothese dienten.

Zunichst musste fiir die Uberpriifung der Anwendbarkeit von Korrelatio-
nen fiir Packungen und Schiittungen die spezifische Oberfliche der Schwim-
me ermittelt werden. Hierzu wurden Volumenbilddaten mittels Kernspin- und
Rontgen-Computertomographie aufgenommen und diese mit Methoden der
stochastischen Geometrie ausgewertet. Zudem wurden zur weiteren morpho-
logischen Charakterisierung mittels Lichtmikroskopie und Helium-Pyknome-
trie sowie Quecksilber-Porosimetrie weitere geometrische Kenngrolen wie
Fenster- und Stegdurchmesser sowie gesamte und dullere Porositit ermittelt.

Anhand einer Analyse von Modellen aus einer raumfiillenden Anordnung
geometrischer Korper wurde {iberpriift, ob eine Vorausberechnung der
spezifischen Oberfliche der Schwiamme unter Zuhilfenahme der ermittelten
Kenngroflen aus den gefundenen Modellen moglich ist. Dabei musste eine
Anpassung der Modellkonstanten an die Messdaten erfolgen, so dass eine
modifizierte Form der aufgestellten Hypothese verifiziert werden konnte.
Demnach lésst sich die spezifische Oberfliche der Schwidmme mittels einer
an Messdaten angepassten Korrelation auf Basis eines raumfiillenden Modells
aus geometrischen Korpern durch Bestimmung von Porositit, Fenster- und
Stegdurchmesser vorausberechnen.

In einem zweiten Schritt wurde die Hypothese iiberpriift, dass sich kerami-
sche Schwiamme in threm fluiddynamischen Verhalten mit fiir herkdmmliche
Kolonneneinbauten entwickelten Korrelationen beschreiben lassen. Hierzu
wurden zundchst Vorgehensweisen fiir die experimentelle Ermittlung des
statischen Fliissigkeitsinhaltes sowie des Fliissigkeitsinhaltes im Betrieb bei
Gegenstromfithrung im System Wasser-Luft entwickelt. Dabei wurde jeweils
eine gravimetrische Bestimmung der Fliissigkeitsinhalte gewihlt. Zusitzlich
konnte mit dem Versuchsaufbau auch der feuchte Druckverlust der Packung
bestimmt werden.

Variiert wurden dabei die Schwammparameter wie Porenzahl, Porositit
und Material sowie die Betriebsparameter Berieselungsdichte und Gasbelas-
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tung. Aufgrund der geometrischen Gegebenheiten der Schwidmme wurde
auBBerdem der Einfluss der Intersektionsanzahl und der Packungshéhe unter-
sucht. Keramische Schwdmme lassen sich meist nur in einer Elementhohe
von 25mm vollstindig offenporig herstellen. Hohere Schwammelemente
weisen in der Regel viele geschlossene Fenster auf und fithren daher zu einem
stark eingeschrinkten Betriebsbereich.

Die Ergebnisse waren in allen Fillen stark von den eingesetzten
Schwammtypen abhingig. Der statische Fliissigkeitsinhalt im Stapel zeigte
dabei ein deutliches Profil mit einem stark erhohten Fliissigkeitsinhalt im
untersten Schwamm des Stapels. Diese Drainage-Problematik lie3 sich auch
in den Versuchen zum Fliissigkeitsinhalt im Betrieb erkennen. Hierbei
konnten Schwimme mit kleinen Poren und niedrigen Porositdten sowie vielen
geschlossenen Fenstern gar nicht betrieben werden. Am unteren Ende dieser
Schwammpackungen konnte im Betrieb eine geschlossene Fluidschicht
beobachtet werden, die bei Zuschalten des Gasgegenstroms zu sofortigem
Fluten fiihrte.

Generell war auch bei den anderen Schwammtypen ein fiir einen Kolon-
neneinbau vergleichsweise kleiner Betriebsbereich bei einem vergleichsweise
groBBen Fliissigkeitsinhalt zu beobachten. Der Einsatz eines konischen Draina-
ge-Elementes konnte diesen jedoch signifikant vergroBBern. Der ebenfalls
gemessene feuchte Druckverlust bewegte sich dabei in einem fiir den ermittel-
ten Fliissigkeitsinhalt zu erwartenden Bereich.

Der anschlieBende Vergleich mit aus einer Literaturstudie entnommenen
Korrelationen fiir den Fliissigkeitsinhalt von Kolonneneinbauten zeigte zum
Teil groBe Abweichungen der vorhergesagten Werte zu den gemessenen
Werten. Meist konnte der Einfluss der Betriebsparameter nur unzureichend
wiedergegeben werden. Die Korrelation von Engel konnte jedoch sowohl den
Fliissigkeitsinhalt im Betrieb als auch die Betriebsgrenzen gut wiedergeben.
Die Hypothese, dass sich Schwidmme mit fiir herkdmmliche Packungen und
Schiittungen entwickelten Korrelationen in ihrem fluiddynamischen Verhal-
ten beschreiben lassen, konnte somit fiir den gesamten Fliissigkeitsinhalt
verifiziert werden. Im Widerspruch dazu wurde der statische Fliissigkeitsin-
halt jedoch meist unterschitzt. Dies fithrte zu der weiteren Hypothese, dass
die schlecht abtropfende Fliissigkeit in den Schwammtypen mit niedriger
Porositit oder kleinerer Porengréfe und daher hohem statischem Fliissigkeits-
inhalt teilweise zu durchstromtem dynamischem Fliissigkeitsinhalt wird. Die
Auflosung dieses Widerspruchs sollte mittels der Betrachtungen zur Verweil-
zeitverteilung erfolgen.
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Zur Messung der Verweilzeitverteilung der Fliissigkeit wurde auf eine
Tracer-Methode zuriickgegriffen, bei der eine Sprungfunktion aufgeprigt und
aus der Systemantwort mittels des Dispersionsmodells die Verweilzeitvertei-
lung ermittelt wurde. Hierbei wurden wieder groB3e Schwankungsbreiten und
starke Abhingigkeiten von den Schwammparametern gefunden. Alle Er-
kenntnisse stiitzten die zuvor aufgestellte Hypothese, dass der statische
Flissigkeitsinhalt im Betrieb zum Teil mit durchstromt wird und somit der
gravimetrisch gemessene Zahlenwert fiir den dynamischen Betrieb an Rele-
vanz verliert. Der gesamte Fliissigkeitsinhalt ldsst sich daher mit den Korrela-
tionen gut wiedergeben, wiahrend der statische Fliissigkeitsinhalt nur unzu-
reichend durch die Korrelationen beschrieben werden kann. Der entstandene
Widerspruch war somit aufgeldst.

Die aus den Verweilzeitverteilungsmessungen abgeleiteten Erkenntnisse
zeigen auch, dass es vornehmlich bei Schwidmmen mit starker Riickvermi-
schung und Riickstromungen zu einem stark limitierten Betriebsbereich
kommt. Die bereits durch die Struktur erschwerte Passage der Fliissigkeit
durch den Schwamm fiihrte zu sofortigem Fluten bei zusitzlichem Wider-
stand durch den Gasgegenstrom. Schwidmme mit grolen Betriebsbereichen
weisen hingegen oft gro3e Totvolumina auf.

In einem letzten Teil wurde die Teilhypothese iiberpriift, dass sich Stoff-
tibergang und effektive Phasengrenzfliche zwischen den durchstrémenden
Phasen in keramischen Schwidmmen durch fiir herkdmmliche Kolonnenein-
bauten entwickelte Korrelationen beschreiben lassen. Dazu wurde ein weite-
rer Versuchsaufbau zur Untersuchung der Absorption von Kohlendioxid aus
Luft in Natronlauge und der Desorption von Kohlendioxid aus Wasser in Luft
in einer Schwammpackung konzipiert. Die Auswertung der Daten erfolgte auf
der Basis eines HTU-NTU-Modells fiir den Stoffiibergang. Durch Variation
der Konzentration der Natronlauge konnten aus den Absorptionsversuchen
die effektive Phasengrenzflache sowie der gasseitige Stoffiibergangskoeffi-
zient bestimmt werden. Aus den Desorptionsversuchen konnte der fliissigsei-
tige Stoffiibergangskoeffizient ermittelt werden.

Auch bei diesen Messungen wurde eine starke Streuung der Messwerte fiir
die einzelnen Schwammtypen beobachtet. Zusitzlich unterschied sich der
Benetzungszustand der Packung je nach Konfiguration der eingebauten
Packung, was die Messungen zusitzlich erschwerte. Problematisch war
hierbei auch die Fehlverteilung der Fliissigkeit aufgrund des erschwerten
Abtropfens am unteren Ende der Packung. Die unregelmifige Verteilung von
Abtropfstellen hatte einen grolen Einfluss auf die Entnahme reprisentativer
Flissigkeitsproben unterhalb der Packung. Konsistente Messdaten konnten so
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nur sehr schwer erzielt werden. Dies gelang hauptsichlich fiir die effektive
Phasengrenzfldche, von den Stoffiibergangskoeffizienten konnte die GroB3en-
ordnung bestimmt werden.

Aus einer umfangreichen Literaturrecherche wurden Korrelationen fiir den
Stoffiibergang in verschiedensten Arten von Packungen und Schiittungen
ermittelt. Die ermittelten Daten lassen sich hinsichtlich ihrer Gro3enordnung
mit diesen Korrelationen beschreiben, so dass die Hypothese partiell verifi-
ziert werden konnte. Einschrinkend gilt jedoch, dass keine Korrelation alle
benotigten GroBen wiedergeben kann und die Einfliisse der Betriebs- und
Schwammparameter meist nur unzureichend beschrieben werden konnen.

Aus den Verweilzeitverteilungsmessungen und den Untersuchungen zum
Betriebsbereich wurde die Hypothese abgeleitet, dass die Stromung im
Schwamm fliissigseitig in Strihnen vorliegt. Eine Auswertung der Korrelati-
onsgiite der Stoffiibergangsmodelle, die auf den verschiedensten Annahmen
hinsichtlich der Stromungsform von Gas und Fliissigkeit basieren, konnte
diese Hypothese verifizieren. Hinsichtlich der Fliissigkeit kann noch ergénzt
werden, dass diese auch groflere stagnierende Bereiche sowie Tropfen bein-
haltet. Fiir das Gas konnte die weitere Hypothese aufgestellt werden, dass
dieses in einer Rohr- oder Kanalstromung analog zu Monolithen den
Schwamm passiert. FEine eindeutige Verifikation dieser Hypothese war
nicht moglich, jedoch deuten alle erhaltenen Ergebnisse auf ein solches
Verhalten hin.

Zusammengefasst wurde die aufgestellte Hypothese verifiziert, dass sich
Schwimme vergleichbar zu Packungen und Schiittungen verhalten und mit
fiir diese Kolonneneinbauten entwickelten Korrelationen beschrieben werden
konnen. Fir die meisten gemessenen Charakteristika ist die Streuung der
Messergebnisse um die Korrelation noch deutlich groBer als fiir die her-
kommlichen Packungen und Schiittungen, an die diese Korrelationen ange-
passt wurden. Die Analyse der verschiedensten Arten von Korrelationen hat
aber auch gezeigt, dass sich diese fiir die gleichen geometrischen Daten und
Betriebsparameter bereits um mehrere Groflenordnungen unterscheiden
konnen. Eine sinnvolle Auswahl eines universellen Modells ist zurzeit auch
fiir herkdmmliche Kolonneneinbauten noch nicht moglich.

Ein speziell fiir Schwiamme angepasstes Modell zu entwickeln scheint aus
dieser Perspektive innerhalb dieser Arbeit aus zweierlei Griinden nicht
sinnvoll. Zum einen miisste dafiir eine noch sehr viel breitere Datenbasis fiir
die Schwiamme geschaffen werden, in der der Einfluss von fluiddynamisch
relevanten Parametern wie Viskositit und Oberflichenspannung sowie
Kontaktwinkel systematisch untersucht wird. Dies sollte dariiber hinaus fiir
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eine groflere Auswahl an Schwimmen mit verschiedenen geometrischen
Parametern erfolgen, die momentan kommerziell noch nicht erhiltlich ist.

Zum anderen hiele das Aufstellen einer speziell fiir Schwimme angepass-
ten Korrelation, der ohnehin schon groen Anzahl an unterschiedlichsten
Berechnungsmethoden eine weitere hinzuzufiigen, die lediglich fiir einen
anderen Einbautypen besser geeignet ist, nicht jedoch den Anspruch erheben
kann, universell Kolonneneinbauten zuverldssig zu beschreiben. Dies sollte
jedoch das Ziel jeder weiteren neu aufgestellten Korrelation sein, um einen
sinnvollen Beitrag zu Vereinheitlichung und Zuverléssigkeit der Kolonnen-
auslegung zu schaffen. Ein groles Problem hierbei stellt die Vielzahl an
Randbedingungen und Testsystemen dar, mit denen die in der Literatur
dokumentierten Stoffiibergangscharakteristika fiir Kolonneneinbauten ermit-
telt worden sind. Der Einfluss dieser Grofen ist nach Stand des Wissens noch
zu wenig erforscht, um fiir die Erstellung einer universell giiltigen Korrelation
hinreichend beschreibbar zu sein.

So bleibt noch eine Reihe an offenen Fragestellungen hinsichtlich des mog-
lichen Einsatzes von Schwiammen in Trennkolonnen. Nach der momentanen
Datenlage zu urteilen wire ihr Einsatzgebiet eher eine Nischenanwendung, da
sie gegeniiber bereits kommerziell erhéltlichen Kolonneneinbauten keine
bessere, jedoch auch keine schlechtere Trennleistung erbringen. So konnten
Fille, in denen die kontinuierliche Feststoffstruktur aus Keramik einen
Vorteil bringt, von Interesse sein. Keramik ldsst sich inert oder
funktionalisiert herstellen, so dass die Reaktiv-Rektifikation als ein potentiel-
les Anwendungsgebiet offensteht. Ebenso wire der Einsatz in hochkorrosiven
Systemen denkbar.

Fiir die groBtechnische Anwendung ist dariiber hinaus noch die Frage nach
der Produktion von ausreichend grofen und offenporigen Packungselementen
zu beantworten. Nach dem momentanen Stand der Technik scheint dies noch
eine grofere Herausforderung darzustellen.
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A1 Geometrische Daten der verwendeten Schwamme

Zur Bestimmung der Porositidt wurden sowohl gravimetrische Messungen als
auch Messungen mit Quecksilber-Porosimetrie durchgefiihrt. Fiir die gravi-
metrischen Messungen wurde die Feststoffdichte mittels Helium-Pyknometrie
ermittelt und anschlieBend aus der Masse und der Elementgeometrie die
gesamte Porositit ermittelt. Diese Messungen wurden an allen im Projekt
eingesetzten Schwammtypen durchgefiihrt. Die Quecksilber-Porosimetrie-
Messungen wurden, soweit bereits in Grofie et al. (2009) veroffentlicht,
groBtenteils an nominell gleichen Schwammtypen anderer Forschungsprojek-

te innerhalb der Forschergruppe durchgefiihrt.

A 1.1 Feststoffdichten und Porositiaten

Tabelle 7.1: Ubersicht iiber die ermittelten Porosititswerte. grav: Gravimet-
risch ermittelter Wert. Hg: Wert aus der Quecksilber-Porosimetrie. Werte aus
* Grofe et al. (2009), i Dietrich et al. (2010a) und i Grofie und Kind (2011)

. +
sowie aus ~ Herstellerangaben

Kurzbe- Pfest €ges Eges €0 Esteg
zeichnung | in g/cm® | (grav) | (Hg) (Hg) (Hg)
V8510 XX | 3,89* 0,850 0,852% 0,812% 0,190*
V7510XX |3,89% 0,747 0,763* 0,688%* 0,240%*
V 8520 XX | 3,89* 0,848 0,856* 0,813* 0,229%
V7520 XX | 3,89% 0,750 0,754%* 0,719%* 0,207*
V 8530 XX | 3,89* 0,848 0,842%* 0,793* 0,237*
V7530 XX | 3,89* 0,755 0,734 0,687 0,215
0851050 |3,03% 0,843 0,862 0,770 0,367
E 88 10 25 2,81% 0,878 0,873* 0,865* 0,056*
E882025 |2,81%* 0,871 0,870%* 0,867* 0,026*
L 9110100 |2,65" 0,912 0,917 0,878F 0,292
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A 1.2 Mikroskopische AbmaBie und geometrische Oberfliche

Tabelle 7.2: Mikroskopische Abmafie unter Beriicksichtigung der Zellorientie-
rung und mittels Kernspintomographie gemessene spezifische Oberfliichen der
Schwammtypen. Werte aus * Grofe et al. (2009) und 1 Groffe und Kind
(2011).

Kurzbe- dp in pm dSteg Ageo
zeichnung

. . inum | in m?m?3
lang mittel | kurz gemittelt H /

V8510 XX | 2728* | 1771* | 1357* | 1952%* 809* 630*

V7510 XX | 2706* | 1755* | 1460* | 1974* 1007* | 640*

V8520XX [ 1700 |1396 |1114 |1403 497 9707

V7520XX | 1355 | 1122 |957 1145 522 1000

V8530XX [ 1197 |959 796 984 333 13307

V7530 XX | 1236 | 988 847 1024 378 13307F

0851050 |[3341 |2261 |1982 |2528 927 500

E 881025 |2892* | 1860* | 1751* |2181* 695°%* 480*

E 882025 | 1816* | 1560* | 1433* | 1603* 470%* 680*

L 9110100 |3327 [2079 |1718 |2374 600 700+
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A 1.3 Berechnete geometrische Oberflachen

Tabelle 7.3: Fiir die einzelnen Schwammtypen aus den theoretischen Modellen
berechnete spezifische Oberflichen unter Verwendung der mittels Hg-
Porosimetrie gemessenen dufleren Porositidt und der lichtmikroskopisch be-
stimmten Fenster- und Stegdurchmesser. Werte aus * Grofe et al. (2009).

Kurzh Ageo 1N M?/M3
zelilcrjm?l_ng Gibson & | Richard- | Kelvin | Weaire | Inayat | eigenes
Ashby son & Phelan | etal. | Modell
V 8510 XX | 855* 8849* 757 1184* 631 574%
V7510 XX | 1020* 4469* 903* 1376%* 632 637*
V 8520 XX | 1238 12394 1097 1716 878 833
V7520 XX | 1730 8941 1533 2350 1090 | 1099
V 8530 XX | 1880 15568 1665 2593 1251 | 1249
V7530 XX | 2172 8576 1924 2931 1219 | 1356
0851050 |755 5298 669 1036 487 495
E88 1025 |695* 11751*% | 616%* 976* 523 485%*
E 882025 |946* 16266* | 848* 1345%* 711 669*
L9110 100 | 722 14419 645 1026 560 513

Gibson und Ashby: Gleichung 2.4
Richardson: Gleichung 2.5
Kelvin: Gleichung 2.6

Weaire und Phelan: Gleichung 2.7
Inayat et al.: Gleichung 2.10
Eigenes Modell: Gleichung 2.9
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Tabelle 7.4: Aus den Modellen nach Huu et al. berechnete spezifische geomet-
rische Oberfliche unter Verwendung der mittels Hg-Porosimetrie gemessenen
daufleren Porositdidt und der lichtmikroskopisch bestimmten Fensterdurchmes-
ser.

Ageo 1N M?/M3

Kurzbe-
zeichnung S9hlank Fc?tt Scl}lanl.i Fet.t '

triangulér | trianguldr | zylindrisch | zylindrisch
V8510 XX | 961 787 862 830
V7510 XX | 990 866 967 877
V 8520 XX | 1336 1094 1198 1154
V7520 XX | 1707 1476 1631 1496
V 8530 XX | 1935 1607 1757 1671
V 7530 XX | 1908 1670 1865 1691
0851050 |763 643 704 660
E 881025 |803 623 696 702
E 882025 | 1088 843 943 953
L 9110100 | 855 652 735 753

Schlank triangulér: Gleichungen 7.30 und 7.31
Fett triangulér: Gleichungen 7.32 und 7.33
Schlank zylindrisch: Gleichungen 7.34 und 7.35
Fett zylindrisch: Gleichungen 7.36 und 7.37
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A 2 Spezifische Oberfliche der Weaire-Phelan-Struktur

Im Folgenden ist die Herleitung in Stichworten beschrieben. Dabei wurde
entlang der Kanten aller Polyeder einer Einheitszelle zylindrische Stege
angenommen, sowie kugelférmige Knoten. An der Kontaktfliche zwischen
Steg und Knoten wurden an den Knoten Kugelkappen entfernt und die Stege
entsprechend verkiirzt.

Abb. 7.1: Einheitszelle der Struktur nach Weaire und Phelan mit zylindrischen
Stegen und kugelformigen Knoten (entnommen aus Grofle et al., 2009).

Ubernahme der Koordinaten aller Ecken der beiden Polyederformen in einem
dreidimensionalen Gitter aus der Literatur'>. Eine Einheitszelle besteht aus 2
Dodekaedern und 6 Tetrakaidekaedern.

Berechnung des Verhiltnisses aller auftretenden Kantenldngen a, b, ¢ und d
der Polyeder zueinander':

a:b:c:d =2,27:1,49:1,74: 1 7.1

Berechnung des mittleren Fldcheninhalts aller Seitenflichen und Ableitung
des dquivalenten Fensterdurchmessers d,, fiir ein kreisrundes Fenster glei-
cher Flidche fiir eine Einheitszelle in Relation zu einer der Kantenlidngen des
Polyeders:

doqg = dp + dsgog = 2,55 - d 7.2

"2 Stardust Polyhedron Kits Homepage, http://www.steelpillow.com/polyhedra/wp/wp.htm, Stand
April 2011

" Fiir den Anhang wurde kein eigenes Symbolverzeichnis erstellt. Alle nicht im allgemeinen
Symbolverzeichnis enthaltenen Symbole sind daher bei ihrer Einfithrung erliutert.
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Berechnung der Linge des Feststoffgeriistes Lg, einer Einheitszelle aus 92
ganzen Kanten als Funktion des &dquivalenten Fensterdurchmessers unter
Beachtung der Tatsache, dass jede Kante zu drei Polyedern gehort:

Lgz = 121,23 - d,, 7.3

Berechnung des Gesamtvolumens Vg, der FEinheitszelle bestehend aus
6 Tetrakaidekaedern und 2 Dodekaedern als Funktion des &dquivalenten
Fensterdurchmessers:

Vpz = 22,62 - d3, 74

Aufgrund der als zylindrisch angenommenen Stege mit Durchmesser dgg4
kommt es zu Uberlappungen der sich an einem Knoten treffenden Stege. Um
diese Uberlappung auszugleichen und um der beobachteten Verdickung der
Stege zum Knoten hin nahezukommen, wurden 46 Kugelknoten pro Einheits-
zelle mit dem Radius R gewihlt. Von jeder Kugel mit dem Volumen Vi, g0
wurden 4 5Kugelkappen mit Radius dgeq/2, HOhe H =R - (R2

0 25d5teg) und Volumen Vi, abgeschnitten, so dass eine gerade Fliche
fir die auftreffenden Stege entstand. Der Radius der Kugelknoten wurde so
gewihlt, dass das Volumen des Knotens genau dem abgeschnittenen Fest-
stoffvolumen der vier Stege entsprach. Das Volumen eines Kugelknotens
Vinoten mit den abgeschnittenen Kugelkappen ergibt sich damit zu:

Vinoten = VKugel —4- VKappe 7.5
4m
Vkuger = ER R3 7.6
VA
VKappe = § (B3R —H)
n dé 1.7
=3 [2R3 <2R2 + %) : \/RZ 0 25d§teg]
41 ) dfteg ; N 5 q
Vinoten = ER 2R + 7 ) R< -0 ZSdSteg R 7.

Das am Ende eines Steges abgeschnittene Volumen Vi, 4, betriagt dabei:

7T
Vende = dSteg (R—H) = dSteg JRZ 0 25dSteg 1.9
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Die geforderte Volumengleichheit fiihrt daher zu:

Vknoten = 4 * Vende 7.10

1
k= \/4 (1 —4-1/3) “dsteg = 0,822 - dgteg 7.11

Die Verkiirzung jedes Steges ist damit gleich:

1
s \/4 @75 =) Usteg = 0,652 dsteg 7.12

Die Stegdicke berechnet sich nun als Funktion der Porositéit und des dquiva-
lenten Durchmessers zu:

Veest = Vez - (1—¢&) 7.13
T 2
Vest = 1 dSteg "Lz 7.14
dSteg =C"- deq 7.15
n 12 3 3
1 C'*-121,23-dz, = (1—¢y) 22,62 dzq 7.16
22,62

r—_ 9. . — e =(- — 7.17
c'=2 12123 J1—¢g=C-1—¢

¢ = 0,487 7.18

Die Verkiirzung der Stege darf dabei nicht groer werden als die Hilfte der
kiirzesten im Modell vertretenen Stegldange d:

R—H = 0,652 dg,q = 0,652+ 0,487 - \/[T— &, -2,55-d 7.19

R-H<05-d 7.20

Diese Bedingung wird erfiillt fiir:

g0 > 0,62 7.21
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Die nun noch zur geometrischen Oberfliche der Struktur beitragenden
Oberfliche der Kugelknoten Ay, oten €rgibt sich zu:

Agnoten = 4m-R2—4-21-R - (R - JRZ - 0,25d§teg>
7.22

=47-(2-R- \/RZ —0,25d2,,, — R?)

Steg —

Von jeder Kante wird ein Stiick der Lidnge R — H an jedem Ende abgeschnit-
ten, so dass diese um 2 - 0,652 - dg, verkiirzt wird. Das Feststoffgeriist
bestehend aus 92 Kanten wird daher insgesamt um die Linge von

92-2-0,652 - dgteg = 120,04 - dgtey 7.23
verkiirzt. Die Oberfldche aller Kanten Agg;,¢0n €rgibt sich zu:
Aganten =T - dspeg - (Lgz — 120,04 - dgpey) 7.24

Die Oberfliche des Feststoffgeriistes ergibt sich damit zu:

Afest = Aganten T 46 - Agnoten 7.25
Afest =T - dgeg - (L — 47,02 - dgiey)
fest st ) st
es eg eg 726
=m-C-\J1—¢y-deg - (L—47,02-C -\/1—¢5-dgq)
Fiir die geometrische Oberfliche der Struktur ergibt sich also:
A
(geo = fest
ges
=m-C-\J1—¢-dgq-
(121,23 -dpy —47,02-C - /1 — &5 - dey)
22,62 -d3, 7.27
_C1'\/1_50_Cz'(1—30)
degq
C; = 8,21
Cz = 1,55
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A 3 Gleichungen des Modells nach Huu et al. (2009)

Im Folgenden sind die Gleichungen der verschiedenen Formen des Modells
nach Huu et al. (2009) fiir die spezifische Oberfliache basierend auf einem
pentagonalen Dodekaeder wiedergegeben. Details zu den verschiedenen
Formen konnen der Publikation entnommen werden. Fiir jede der vier mogli-
chen Kombinationen aus schlanken oder fetten Dodekaedern sowie aus
triangulidren oder zylindrischen Stegen sind je eine Gleichung fiir das Ver-
hiltnis k aus Stegdurchmesser zum Knotenabstand iterativ sowie eine Glei-
chung fiir die spezifische Oberfliche zu l6sen. Dabei wird die Zahl des
Goldenen Schnittes ¢ verwendet.

1++/5
2

Fiir alle Modellvarianten muss auflerdem das Verhiltnis F von Fenster- zu
Zellendurchmesser berechnet werden. Der Faktor k ist dabei je nach Variante
unterschiedlich zu berechnen.

oy
p _k |2
For__ 2N3 7.29

dz_(p 3—¢@

7.28

(p:

A 3.1 Schlankes pentagonales Dodekaeder mit trianguliren

Stegen
, V15, VIO
k31— = 7.30
(p4 k 307 (1—¢)=0
60k k (2

ageO:F.dF.'\/ggoz. 1 2 3
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A 3.2 Fettes pentagonales Dodekaeder mit trianguliren Stegen

o B 0, 12k (S0 et
4

_|_ — .
@* 3p*  \V/5¢* 3—¢p 4 3-¢
2 ] T 3
LA sin? (%) - ¢ k|2
2 13 V5p* 32v3(3 - ¢) 2.3 7.32
in2 [ — 2
. 1 Sin (5)<p 1 _o
2 To9-3p (TE)=

. o (TC
121k k [2\ VI5-sin?(3)
odi—¢ \ 243)" 2B-9
5 7.33
k (2
2.3
A 3.3 Schlankes pentagonales Dodekaeder mit zylindrischen
Stegen
k |2\ V5m 2V10m
k2 |1—= [z | ——k3- —(1-¢)=0 7.34
2.3 ¢* 12¢*
_F.g 207k 1 k (2 735
Ageo = I' * F'\/ggoz' _E § .

164
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A 3.4 Fettes pentagonales Dodekaeder mit zylindrischen Stegen

k (2 5w 271071 12k
o (14 ) B 200 (120
203 o 12¢ V54

2

5 s 2 k |2 40
(5o _m 9 \ [ _k2)
43— 4 3—9 2.3

4
V5¢ 7.36
o (T 3 (T
w @ (kb G
32v3(3 — @) 23 4  9-3¢
—(1—¢)=0
ageo =F- dF
. A
12mk k2, V15 - sin? ()
Vso3—0 \ 23] 2B-9)
, 7.37
k]2
2.3
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7 Anhang

A4 MRT-Messungen und ihre Auswertung

A 4.1 Messgeriat und Messmethode

Verwendetes Messgeriit:

Bruker Avance 200 SWB mit 4,7T statischem Magnetfeld

vertikale Bohrung Durchmesser 150mm

Gradientensysteme: Micro 2.5 und Mini 0.36

Durchmesser Birdcage-Resonatoren: 15mm, 25mm (Micro); 64mm (Mini)

Wichtigste eingestellte KenngroBen der Messung ,,m_rare3d*:

Repetition Time: 1,2s (z.T auch variiert)

RARE-Faktor: 16

MatrixgroBe: 256x256x256 Voxel

Spektrale Bandbreite (SWh): 101.010,1Hz oder 200.000Hz

Echo-Zeit: 4,435ms (minimale Echozeit, z.T. auch variiert)

Anzahl der Averages: 2, 4, 8 oder 12

Field of View: 12,8x12,8x12,8mm3; 22x22x22mm?3; 49x49x49mm?3 bzw.
50x50x50mm?3

Resultierende Auflosung: 50um/Voxel; 86um/Voxel; 191um/Voxel bzw.
195um/Voxel

A 4.2 Volumenbildbearbeitung und Porositiatsermittlung

Zunichst werden die aus der Kernspintomographie erhaltenen Daten in die
Software Matlab eingelesen, dies fiihrt zu einer 3D-Datenmatrix, die dann
weiter bearbeitet werden kann. Der zweite Schritt ist der Zuschnitt der Matrix
auf die eigentliche Probengrofe. Dies ist notwendig, da bei der Datenaufnah-
me in der kubischen Matrix stets das ganze Probengefill erfasst werden muss,
das in den zylindrischen Resonator eingepasst ist. Die meist quaderférmige
Probe ist wiederum in das zylindrische Probengefill eingepasst. Fiir die
weitere Auswertung soll nur die Schwammstruktur betrachtet werden.

Das Histogramm der Signalintensititen der Datenmatrix liefert zwei Peaks,
mittig zwischen beide Peaks wird der Schwellwert gesetzt, der die zur Fest-
stoffstruktur gehorenden Volumenelemente (Voxel) mit wenig Signal vom
Hohlraum mit viel Signal unterscheidet. Dies fiithrt zu einer binarisierten
Datenmatrix. Das Entfernen von nach der Binarisierung noch vorhandenen
falsch zugeordneten Feststoffvoxeln erfolgt durch die Betrachtung der 6
Fliachennachbarn eines jeden Feststoffvoxels; sind davon 5 oder mehr ein
Hohlraumvoxel, so wird das Feststoffvoxel als falsch zugeordnet identifiziert
und zu einem Hohlraumvoxel gemacht. Aus den so bearbeiteten Daten kann
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A 4 MRT-Messungen und ihre Auswertung

nun die Porositit der ungefiillten Struktur bestimmt werden durch die Anzahl
der Hohlraumvoxel bezogen auf die Gesamtanzahl der Voxel.

Das Fiillen der Hohlrdume in den Stegen erfolgt durch Betrachtung der 26
Nachbarn an Flichen, Kanten und Ecken eines jeden Hohlraumvoxels. Sind
davon mehr als 14 fest, so sitzt das Voxel in einer konkaven Feststoff-
Umgebung und somit hochstwahrscheinlich innerhalb der Stege. Es wird
daher als Feststoffvoxel identifiziert. Durch Wiederholen dieses Vorgangs,
ggf. auch fiir einen Wert von mehr als 13 Nachbarn, kann eine vollstindige
Fiillung der Hohlrdume in der Feststoffstruktur erzielt werden. Nun kann die
Porositit der gefiillten Feststoffstruktur bestimmt werden.

A 4.3 Bestimmung der spezifischen Oberfliche

Die von Ohser und Miicklich (2000) prisentierte Methode zur Bestimmung
der spezifischen Oberfliche ag., wird im Folgenden néher erldutert. Sie
basiert auf der Crofton-Formel, die aus der stochastischen Geometrie stammt.
Man betrachtet die Projektionen einer Phase X auf Ebenen und mittelt diese

dann iiber die Einheitskugel. Die Crofton-Formel zur Bestimmung der
absoluten Oberflidche A(X) der Phase X lautet:

AX) =4- j j x(Xney,)dy u(dw) 7.38

2 E(0,w)

Dabei ist w = (0, ¢) ein Normaleneinheitsvektor auf der Einheitskugel Q fiir
die Ebene E(0,w) durch den Ursprung 0. Weiterhin sei y ein beliebiger
Punkt auf der Ebene E (0, w), durch den die Gerade e,, ,, mit dem Richtungs-
vektor w verlduft. Dann ist )((X N ey’w) die Euler-Zahl der Phase X geschnit-
ten mit der Geraden €y w> die die Sehnenanzahl der Intersektionen der Phase
X mit der Geraden e,, ,, angibt. Die Fliche der totalen Projektion “ von X in
Richtung w auf die Ebene E (0, w) ergibt sich durch Integration zu:

PC(X) = f X(X N ey,w)dy 7.39
E(0,w)

Die Flidchen der totalen Projektionen $® auf Ursprungsebenen senkrecht zu
jeder moglichen Richtung w werden dann durch Integration iiber die Ein-
heitskugel (1 gemittelt. In dieser Form ist Gleichung 7.38 auch als Cauchy-
Formel bekannt:

AX) = 4 f 29 (O (dw) 7.40
N
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Dabei dient u als normiertes Oberflichenmall fiir die differentiellen Oberfla-
chenelemente der Richtungen w auf der Einheitskugel ():

1
1) = [ n(do) = [ 4-sin0 do dp = 1 741
N N

Der absolute Wert der totalen Projektion “ muss nun in Bezug zum Ge-
samtvolumen gesetzt werden, um iiber den volumenbezogenen Wert ,, der
totalen Projektion den Wert fiir die spezifische Oberfldche a4, zu erhalten:

Ggon = 4 f oy (@ (dw) 1
0

Statt des tatsdchlichen Werts der Oberfliche a4, und der totalen Projektion
vy konnen die Schitzwerte dge, bzw. v verwendet werden. Zusitzlich ist
noch eine Uberfiihrung in die diskrete Form erforderlich. Dabei wird die
Summation iiber die 26 Raumrichtungsvektoren v aus einer kubischen
Einheitszelle fiir die Mittelung anstelle der Integration iiber die
Einheitskugel verwendet.

26
ageo - 42 CV@V((UV) 7.43
v=1
= = -
‘5"' .~ ..‘~0~.’
/ B / T
1-2,1->4,1->16 1-128, 2—-64 4-32, 8—>16
’
!
%o 4 ‘e oy
”0 " ’l"
* 1.2 .
ol® ®

U
U
-
% “0 ,i"‘ "
* -
. s ’
* —’ *

1-32,2-16 1-8,2-4 1->64,4-16

Abb. 7.2: Definition der 13 Raumrichtungen in einer kubischen Einheitszelle.
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Die 26 Raumrichtungsvektoren, iiber die die Mittelung der Intersektionen
erfolgen soll, ergeben sich in einer kubischen Einheitszelle durch alle denkba-
ren Verkniipfungen der einzelnen Ecken. In Abb. 7.2 sind die 13 Raum-
richtungen aufgezeigt, die 26 Raumrichtungsvektoren ergeben sich durch die
Orientierung der Richtungen, also aus der angegebenen Kombination der
Ecken und deren Umkehrung. Hierbei handelt es sich um 6 Kanten-
richtungsvektoren (1 bis 3 und 14 bis 16, links oben in Abb. 7.2), 8 Vektoren
entlang der Raumdiagonalen (4 bis 7 und 17 bis 20, oben mittig und oben
rechts in Abb. 7.2) und 12 Vektoren entlang der Flachendiagonalen (8 bis 13
und 21 bis 26, unten in Abb. 7.2). Findet eine Intersektion in einer Richtung
statt, so ist die erste Ecke mit Feststoff und die zweite Ecke mit
Leerraum belegt.

Die fiir die Mittelung iiber die einzelnen Richtungsvektoren erforderlichen
Vorfaktoren c,, ergeben sich aus der Gestalt der durch die Raumrichtungsvek-
toren aufgespannten Voronoizellen in der kubischen Einheitszelle. Fiir eine
isotrope Einheitszelle ergeben sich fiir die Gewichtungsfaktoren ¢, der
einzelnen Raumrichtungsvektoren folgende Werte:

¢, =0,045778 v=1..3,14..16 7.44
¢, =0,035196 v=4..7,17..20 7.45
¢, =0,036981 v=28..13,21...26 7.46

Jeder der Raumrichtungen kann eine Intersektionslinge 7, in der Einheitszelle
zugeordnet werden. Im Folgenden wird dabei nur der Fall der isotropen
Einheitszelle betrachtet, da nur Bilddatensidtze mit Voxeln isotroper Auflo-
sungen ausgewertet wurden. Den Kantenrichtungen wird daher die Kanten-
lange A des Voxels als Intersektionsldange 7, zugeordnet, den Flachendiagona-
len jeweils V2 - A und den Raumdiagonalen /3 - A. Jede Intersektion trigt
dabei mit dem Flichenanteil A3 /7, in Projektionsrichtung zur Gesamtoberfli-
che bei. Das Gesamtvolumen der n Voxel belduft sich dabei auf n - A3. Der
Anteil an der spezifischen Oberfldche ist somit 1/(n - r;,).

Fiir die Betrachtung iiber die Anzahl der Intersektionen in eine Raumrich-
tung ist es notwendig, die Umgebung eines Voxels zu kennen. Hierzu wird
jedem Voxel ein Grauwert zwischen 0 und 255 zugeordnet, der seine Umge-
bung eindeutig charakterisiert. Es wird ein bindrer Code verwendet, der sich
dann in einen Grauwert umrechnen lidsst. Zundchst werden den Ecken einer
Einheitszelle entsprechende Werte zugeordnet. Durch Belegung der einzelnen
Ecken mit Feststoff (Wert 1) oder Hohlraum (Wert O) entsteht ein bindrer
Code und ein dem Voxel zuzuordnender Grauwert (siche Abb. 7.3).
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64 128

16 01010111b
= 64+16+4+2+1
=87

1 2

Abb. 7.3: Den Ecken der Einheitszelle zugeordnete Werte (links) sowie die
Berechnung eines Grauwertes fiir eine beispielhafte Umgebung (rechts). Be-
zugspunkt ist stets die grau eingefirbte Ecke. Gefiillte Symbole bedeuten Fest-
stoff (Wert 1), hohle Symbole entsprechen dem Leerraum (Wert 0). Der bindire
Code des Grauwerts ist mit einem b gekennzeichnet.

Jede mogliche Intersektion kann nun durch den Vergleich des Grauwertes [
eines Voxels mit den bendtigten Eckenbelegungen Ky, und ki, fiir die
jeweilige Richtung w, ermittelt werden. Hierbei konnen Bit-Operatoren zu
einer erheblichen Beschleunigung der Berechnung fiihren (,,bitweises und“ A
und ,,bitweises oder V). Dabei werden die einzelnen Stellen der Bits abgegli-
chen (siehe Beispiele in Gleichungen 7.47 und 7.48).

10N 6 =1010bA0110b = 0010b = 2 7.47

10v6 =1010bVv 0110b = 1110b = 14 7.48

Durch Verwendung der Kronecker-Deltafunktion &, (g), mit &,(g) = 1 fiir
g = k und 8, (g) = 0 sonst, kann so aus einem Grauwerthistogramm mit der
Haufigkeit h; des Grauwerts [ die Anzahl Intersektionen fiir jede Raumrich-
tung bestimmt werden. Der Schitzwert der totalen Projektion 0, (w,) ergibt
sich damit fiir die Phase X zu:

255
1
— Yl 81V o) So(l Arry) 7.49
vV =0

S/O\V (wy) =

n

Somit ergibt sich fiir den Schétzwert der spezifischen Oberfléiche d e, :

26 255
C
e =4 ) 3 by 8(1V 10y oL A1) 7.50
v=1  Vl1=0

Mittels dieser Formel ist eine schnelle Berechnung der spezifischen Oberfla-
che aus einer zuvor erzeugten Grauwert-Matrix einfach moglich.
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A5 Verwendete Stoffwerte und Stoffwertkorrelationen

A 5.1 Stoffwerte fiir Wasser

Dichte, kinematische Viskositdt und Oberflichenspannung bei ¥ = 25°C und
bei p = 1 bar wurden aus dem VDI-Wdrmeatlas (2007) entnommen.

kg
PH,0 = 997'05F 7.51
mZ
Vh,0 = 8,93 - 10_7T 7.52
N
On,0 = 0,0725 7.53

Ebenso die temperaturabhingigen Werte fiir die dynamische Viskositit bei
p = 1 bar.

Nh,0(20°C) = 1,0016 - 1073Pas 7.54
Mh,0(30°C) = 0,79735 - 1073Pas 7.55
Der Sattdampfdruck fiir Wasser wurde nach Poling et al. (2001) berechnet.
1687,537
5,11564—7 95—~
Pho =10 (T+230'17) 7.56

A 5.2 Stoffwerte fiir Luft
Die kinematische Viskositit bei ¥ = 25°C und bei p = 1 bar wurde aus dem
VDI-Wirmeatlas (2007) entnommen.

s’ 7.57
Viuse = 158251075 — .

Die Dichte bei ¥ = 25°C und bei p = 1 bar wurde nach dem idealen Gasge-
setz mit der universellen Gaskonstanten R berechnet.

~

p- MLuft kg
Pruft = =7 = 1,1699F 7.58
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A 5.3 Stoffwerte fiir wiissrige Natronlauge

Die dynamische Viskositdt von wissriger Natronlauge wurde nach Hitchcock
und Mcllhenny (1935) bestimmt.

Nnaon (0, Eon-)
= [Mnaon(20°C, Eop-) — Mnaon (30°C, Cop-)]

30°C — o 7.59
R & + Mnaon (30°C, Eop-)

Nnaon (30°C, Coy-)

~ ~2
Con- Con-
=108002+0,1521 -———+0,0212 - ————
( 8002 +0,15 mol/1+ ’ (mol/1)?
. 7.60
0,0030 - —2%___).1073p
+ 0, 0 (mol/l)3> as
Nnaon (20°C, Coy-) ,
Con- Con-
=10,9984 + 0,2056 - 0,0175 - ——
( ’ 0 mol/1+ ’ (mol/1)? 7 61

~3
Con- -
0,0064 - —2__) . 10-2p
" (mol/1)3> a8

Die Messwerte fiir die Viskositit sind in dieser Arbeit bezogen auf die
dynamische Viskositidt von Wasser angegeben und werden daher mithilfe der
dem VDI-Wirmeatlas (2007) entnommenen Daten fiir die dynamische
Viskositidt von Wasser (sieche Abschnitt A 5.1) berechnet. Zur Beriicksichti-
gung des Temperatureinflusses wurde mangels einer physikalisch begriinde-
ten Mittelung eine lineare Interpolation zwischen den beiden von Hitchcock
und Mcllhenny (1935) untersuchten Temperaturen vorgenommen.

Die molare Dichte von wissrigen Natronlauge-Losungen wurde Gmelins
Handbuch der anorganischen Chemie (1928) entnommen

Prnaon (D, Con-)
= [Pnaon(20°C, Eop-) — Prnaon(30°C, Epy-) |

30°C—19 o 7.62
: W + Pnaon (30°C, Epy-)
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Pnaon(30°C, Cop-)

OH‘ kg

=1497,935 + |497,9352 + 43424,63 -
mol/1| m3

Pnaon(20°C, Cop-)

Con- | kg
mol/1| m3

= 1499,15 + \/499 152 + 44472,55 -

A 5.4 Diffusionskoeffizienten

7.63

7.64

7.65

7.66

Diffusionskoeffizient von bindren Gasgemischen nach Fuller et al. (1966):

1,75
1,013 1077 - () -(g/l%n(’l g/]\fln(’l) 2
1 2

1/3 o
+ v, S

5G =
1/3
(]

Dabei sind die Diffusionsvolumina definiert zu

vLuft = 2011: UCOZ = 26;9, USOZ = 41,1, UNH3 = 14,9

Diffusionskoeffizient von CO, in Wasser bei 9 = 25°C
Landolt-Bornstein (1969):

2

_gm
5L,C02 = 1,95 - 10 ?

7.67

7.68

nach

7.69
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Diffusionskoeffizient von NH; in Wasser bei 9 = 20°C nach
Landolt-Bornstein (1969):

2

m
6L,NH3 = 1,46 . 10_9T 7.70

Diffusionskoeffizient von O, in Wasser bei ¢ = 25°C nach
Landolt-Bornstein (1969):

2

m
80, = 251107 — 7.71

Der Diffusionskoeffizienten von CO, in verschiedenen Losungsmitteln kann
nach Wilke und Chang (1955) berechnet werden.

1

(x._ML )2 T
oy —74.10-8. g/mol) K 772
cm? L. yos

S C

Dabei ist x ein Faktor fiir die Assoziationsfihigkeit, der fiir Wasser und
wassrige Losungen mit x = 2,6 angegeben wird. V' bezeichnet das molale
Volumen am Siedepunkt bei Normaldruck und wird fiir CO, zu V = 34,0
angegeben. Fiir den Diffusionskoeffizienten von CO, in Wasser bei ¥ = 25°C
ergibt sich bei einer Viskositit von 1, = 0,8989cP und einer Molmasse von
M, =18 gmol™! ein Wert von &, =2,024-10"°ms~!. Fiir wissrige
Natronlauge erhilt man bei ¥ = 25°C bei einer Viskositidt von 1, = 1,1cP

und einer Molmasse von M; = 18,37g mol~! beispielsweise einen Wert von
85, =1,67-10"°ms™ L.
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A 5.5 Reaktionskinetik und Gleichgewicht
Reaktionskinetik fiir CO, mit wissriger Natronlauge nach Pohorecki und
Moniuk (1988) als Funktion der Ionenstérke I:
2382K
T

log k¥ = 11,895 — 7.73

2

k I
log— =0,221(——) — 0,0161 7.74
kg

I
mol/] mol/l)

Der Henry-Koeffizient fiir CO, in Wasser als Funktion von Temperatur und
Sattdampfdruck von Wasser wird nach Edwards et al. (1978) berechnet.

nHepb(P;IZO)
kg-atm
mol
_ _5789,04K 11,4519 - [ r 0,010454 r 775
T ’ kY K
+ 94,4914

Umrechnung auf den herrschenden Gesamtdruck:

n Hepb(p) —n Hepb(pl*{zo) 5o . pb— p;IZO
kg-atm kg-atm €Oz p.T 7.76
mol mol

Partielles molares Volumen von CO, in verdiinnter wéssriger Losung:

5o AY T 7.77
7, = 0,006 - (E) 03091 - = + 74,315 :

Umrechnung in die benotigte Form des Henrykoeffizienten

7.78
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A 6 R&I-AnlagenflieBbilder und Messger:iite

A 6.1 Fluiddynamik

B1 Vorratsgefall

B2 kleiner Behalter
B3 Siphon B4

B4 Ausgleichsbehalter !
K1 Kolonne - Messstrecke H3 KR Abzug
K2 Sattiger

P1 Zahnradpumpe V5 %

P2 Schlauchpumpe

Filter |
FIR
Hihne Krohne

. Flkt.
Ventile

<Im

H2 @ED

K1

On &

VE-
Wasser

VE-
Wasser

V4

Uber-
lauf
B2 [

WIR =
Sartorius

Abb. 7.4: R&I-Schema der Versuchsanlage zur Bestimmung des Fliissigkeits-
inhaltes, des Druckverlustes und der Betriebsgrenzen.

Abfluss
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B1 Vorratsgefall
B2 Tracer-Vorlage
B3 Siphon

B4 Ausgleichsbehalter
K1 Kolonne - Messstrecke

K2 Sattiger
P1 Zahnradpumpe
P2 Schlauchpumpe

-n

Filter
H Hahne
V  Ventile

H2

Sk

FIR
Krohne
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Abb. 7.5: R&I-Schema der Versuchsanlage zur Bestimmung der Verweilzeit-

verteilung.

Tabelle 7.5: Spezifikationen der verwendeten Pumpen in den Versuchsanlagen
zur Fluiddynamik. Pumpe P1 wurde wihrend der Arbeit ausgetauscht.

Bezeichnung P1 P1 neu P2

Typ Zahnrad Zahnrad Schlauch

Hersteller Ismatec Ismatec Ismatec

Antrieb BVP-Z BVP-Z BVP

Kopf Z 201 Z 120 380

Schlauch - - Tygon MHSL
2001, ID 4,8mm

Bereich 70-7020 ml/min | 38-3840 ml/min | 3,6-860 ml/min

Differenzdruck | 3,5 bar 3,5 bar -
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Tabelle 7.6: Spezifikationen der verwendeten Messgerdte in den Versuchsan-
lagen zur Fluiddynamik

Bezeichnung | WIR Sartorius | PDI Betz PI Manometer

Hersteller Sartorius Betz -

Typ BP 12000 - Feinmess-Manometer

MessgroBle | Masse Differenzdruck | Uberdruck

Messbereich | 0-12 kg 0-80 mbar 0-4 kp/cm? (= 3,9 bar)

Genauigkeit | 0,1 g 0,01 mbar 0,02 kp/cm?2

Ausgang VISA/COM - -

Bezeichnung | FIR Krohne | FIR Krohne | CIR WTW TR Pt100

Flkt. Gas

Hersteller Krohne Krohne WTW Electronic
Sensor

Typ H 250 H 250 LF 323/ Pt 100A

TetraCon 325 | 30/25

Messgrofbe | Durchfluss | Durchfluss Leitfdhigkeit | Widerstand

Messbereich | 56-560 1/h 1,5-15 Nm3h | 0-200 mS/cm | -50 — 400 °C

Genauigkeit | 0,5 1/h 0,01 Nm3/h 1 uS/cm 0,15K

Ausgang 4 -20 mA 4 -20 mA 0-200 mV 80 - 250 Q

Zur Messwerterfassung wurde eine AD-Karte der Firma National Instruments
mit Anschlussblock und Signalkonditionierung verwendet, die ein Sampling
mit maximal 250kHz erlaubt. In dieser Arbeit wurde eine Samplingrate von
maximal 10Hz verwendet.

PCI-6221
SCC-68
SCC-CI20
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A 6.2 Stoffiibergangsmessungen

B1 Kreislaufbehélter
B2 Ausgleichsbehalter
B3 Auffangbehalter

Abzug

Umge-
bungs-
luft g ,

K1 Kolonne - Messstrecke
K2 Sattiger
K3 Absorber

H13 'ﬂ
VE-
Wasser

H19

K3

B3

B

CI

NaOH

F  Filter
H Hahne
V  Ventile

H14
Abfluss

M1 Mischer
P1 Zahnradpumpe

P2 Membranpumpe

HO V2

Kohlendioxid :}DE—D'EI—

Druckluft

O

TIC
K2
el jt
=,

7 I

Abb. 7.6: R&I-Schema der Versuchsanlage fiir die Messungen zum Stoffiiber-

gang.

Tabelle 7.7: Spezifikationen der verwendeten Massflowcontroller in der Ver-
suchsanlage zum Stoffiibergang

Bezeichnung | FIC Bronkhorst | FIC Brooks
Hersteller Bronkhorst Brooks

Typ F203AV 5850 TR
RegelgroBe | Massenstrom | Massenstrom
Regelbereich | 1,6-80 m3y/h 0,1-1 1/min
Genauigkeit | 0,8 m3y/h 0,01 1n/min
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Tabelle 7.8: Spezifikationen der verwendeten Messgerdte in der Versuchsan-
lage zur Fluiddynamik

Bezeichnung | PDIR PR Wika | PIS&W | PI PI Wika
Endress & Tescom
Hauser
Hersteller Endress & Wika Schoffler | Tescom Wika
Hauser & Worner
Typ Deltabar S | S-10 Cl25 D43376 -
PMD70
MessgroBe | Differenz- | Absolut- | Uber- Uber- Unter-
druck druck druck druck druck
Messbereich | 0-40 mbar 0-1,6 bar |0-16 bar |0-15bar |-1-0bar
Genauigkeit | 0,03 mbar 8 mbar 0,1 bar 0,1 bar 0,01 bar
Ausgang 4-20 mA 0-5V - - -
Bezeichnung | FIR Massen- | FI Brooks FI Krohne TR*/TIC*
strom Flkt.
Hersteller Endress & Brooks Krohne Electronic
Hauser Sho-Rate Sensor
Typ Promass 80 E | 1355E N18.9 AlIl | Pt 100A
R2-15-B 18 Re 30/25
Sapphire
MessgroBbe | Massenstrom | Volumen- Volumen- Widerstand
strom strom
Messbereich | 43-400 kg/h | 0-3 1 y/min 5-40 1y/min | -50 — 400 °C
Genauigkeit | 0,1 kg/h 0,15 1 \/min 1 1\/min 0,I15K
Ausgang 4-20 mA - - 80 - 250 Q

Zur Messwerterfassung wurde ein Prema 5017 Digital Multimeter mit

Steckkarte

fur

80

Anschliisse verwendet.
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A 6 R&I-AnlagenflieBbilder und Messgerite

Tabelle 7.9: Spezifikationen der verwendeten Pumpen in der Versuchsanlage
zum Stoffiibergang.

Bezeichnung P1 P2
Hersteller Ismatec KNF

Typ Zahnrad Membran
Antrieb BVP-Z LABOPORT
Kopf 7 120 N840FT.18
Bereich 38-3840 ml/min | 34 1/min
Differenz-/Enddruck | 3,5 bar 100 mbar

Tabelle 7.10: Spezifikationen der verwendeten Messgerdte zur Konzentrati-
onsbestimmung in der Versuchsanlage zum Stoffiibergang.

Bezeichnung QK Konzentration | QK FTIR
Hersteller Metrohm Bruker

Typ 702 SM Titrino Tensor 27
Bereich 0,01-150000 ul/min | 370-7500 cm’'
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A 7 Versuchsmethodik fiir den Fliissigkeitsinhalt

A 7.1 Auswertung der Versuche

Bei der Versuchsdurchfiihrung muss zunichst fiir jede Kombination aus
Betriebsparametern ein stationdrer Zustand abgewartet werden. Fiir die erste
Benetzung der Packung ohne Gasgegenstrom dauert dies je nach Beriese-
lungsdichte etwa 30 bis 60 min. Bei Erhohung des Gasbelastungsfaktors
verkiirzt sich dieser Zeitraum auf etwa 5 min. Der stationdre Zustand wurde
stets iiber 10 bis 15 min gehalten bei Aufnahme der Messwerte alle 5s. So
standen mindestens 100 Messwerte fiir eine zeitliche Mittelung im stationiren
Zustand zur Verfiigung.

Wihrend der Versuche wird die Fliissigkeitsmasse im kleinen Behilter
erfasst. Die Differenz Am(t) der aktuellen Masse m(t) zur Anfangsmasse m
ergibt sich aus den in Kopf (Ko), Sumpf (Su) und Schuss (Sch) gegeniiber
dem Anfangszustand herrschenden Massendifferenzen Am sowie einem
Verlustterm Amy durch Austrag von Fliissigkeit mit dem Gasstrom und
ungeniigende Séttigung der Luft durch eine schlechtere Effizienz des Séttigers
bei hoheren Volumenstromen:

Am(t) = my — m(t) = Amg., + Amyg, + Amg,, + Amy, 7.79

Fiir die Berechnung des Fliissigkeitsinhalts wird die Differenz der Messungen
mit eingebauter Schwammpackung (mit) und einer Messung bei gleichen
Betriebsbedingungen ohne eingebaute Kolonnenschiisse (ohne) betrachtet.

Ammit (t) - Amohne (t)
= AmSch,mit (t) + AmKo,mit (t) + AmSu,mit (t) + AmV,mit (t)
_AmSch,ohne (t) - AmKo,ohne (t) - AmSu,ohne (t)
- AmV,ohne (t)

Unter der Voraussetzung einer blasenfrei gefiillten Zulaufseite gilt fiir den
Kopf der Kolonne:

7.80

AMyo mit = AMko onne 7.81

Fiir den Sumpf ist die Fiillstandskorrektur kg, ; aufgrund der unterschiedli-
chen Druckverluste bei den Messungen mit und ohne Schwamm zu beriick-
sichtigen. Dabei ist zu beachten, dass diese fiir jeden Gasdurchsatz i einzeln
bestimmt werden muss. Die Fiillstandskorrektur ist positiv, wenn mit
Schwamm weniger Wasser im Sumpf der Kolonne ist als ohne Schwamm.
Fiir die meisten Versuche ist die Fiillstandskorrektur aufgrund des geringen
Absolutwerts des Druckverlustes der Schwamme bei geringen Packungsho-
hen vernachlédssigbar.
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(AmSu,ohne - AmSu,mit)i = kFijll,i 7.82

Im Schuss teilt sich die Fliissigkeitsmasse in den Fliissigkeitsinhalt der
Schwammpackung m;, und der in der Cellophanfolie verbleibenden Folien-
fliissigkeit my auf. Dieser Wert kann durch Wégung der Folien vor und nach
dem Versuch bestimmt werden.

AmSch,mit - AmSch,ohne =my +mg 7.83

Aufgrund der unterschiedlichen Einbausituation mit und ohne Schwammpa-
ckung kommt es zu unterschiedlichen Verlusttermen, unter anderem durch
Tropfenmitriss von der Packungsoberfliche, der ohne eingebaute Packung
nicht auftritt. Dieser Verlust hat sich in Reproduzierungsversuchen als
konstant erwiesen und kann fiir jeden Gasbelastungsfaktor i, der ab der Zeit t;
im Versuch gefahren wurde, aus der Steigung s; des Massendifferenzverlaufs
errechnet werden. Die Steigung wird im stationédren Zustand aus dem Verlauf
der Massendifferenz ermittelt. Der Verlustterm dndert sich fiir jeden Gasbe-
lastungsfaktor, dies wird in einer unterschiedlichen Steigung deutlich. Der
Verlust aus dem vorhergehenden Messabschnitt muss dabei ebenfalls beriick-
sichtigt werden, da er aus dem mittels der Steigung bestimmten Term
nicht hervorgeht.

(AMy mic = Ay opne), = Ay, = s; - (t = t;) + Amy; 4 7.84

Generell ist der Verlustterm nicht fiir jede Messung und nicht fiir jeden
Gasbelastungsfaktor relevant und kann je nach Giite der Ergebnisse vernach-
lassigt werden. Fiir die Auswertung ergibt sich damit die im Schwamm
befindliche Masse zu:

(Ammit (t) - Amohne (t))i 7 85
=my;(t) + mg — kpgy; +5; (t — tRef,i) +4Amy ;4 '

My () = (AMuic () = AMopne (), + kpaui = S0+ (t = trer,i)

7.86
—Admy ;1 —mg

Der momentane Fliissigkeitsinhalt der Schwammpackung errechnet sich
dann zu:

my,; (t)

PL - VPackung

hy(t) = 7.87
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A 7.2 Hysterese-Effekte bei der Benetzung der Schwammpackung

Beginnend mit einer trockenen Packung wurde die Fliissigkeitsbelastung ohne
Gasgegenstrom schrittweise erhoht und der Fliissigkeitsinhalt bestimmit.
AnschlieBend wurde die Berieselungsdichte wieder erniedrigt. Dabei konnte
eine Hysterese im Fliissigkeitsinhalt beobachtet werden. Um reproduzierbare
Versuchsergebnisse zu erhalten, muss daher stets ausschlieBlich mit zuneh-

mender oder ausschlieflich mit abnehmender Fliissigkeitsbelastung gearbeitet
werden.

0,24

—-@-- zunehmend
0.20 || —O-- abnehmend

0
77
™ PRV
£ 0,20 1 _o-".7
) _Oo———~""77 Ve
e -~ .//
7~ -
E // /////
o 018 (og //;
7 V 8510 50
0,16 - /7 -
o L=200mm
ohne Gasgegenstrom
0,14 . . ,
5 10 15 20 25

B, in m*/(m?® h)

Abb. 7.7: Beobachtete Hysterese im Fliissigkeitsinhalt bei zundichst zuneh-
mender und anschlieflend abnehmender Berieselungsdichte.
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A 8 Koeffizientenvergleich fiir den Reibungsbeiwert

Fiir die Ermittlung des Reibungsbeiwertes fiir die Druckverlustkorrelationen
nach Engel (Gleichung 3.28) sowie nach Mackowiak (Gleichungen 3.9 bis
3.11) und Billet und Schultes (Gleichungen 3.15 bis 3.18) wurde ein Koeffi-
zientenvergleich mit den von Dietrich et al. aufgestellten Korrelationen
(Gleichungen 3.45 und 3.46) durchgefiihrt.

A 8.1 Korrelation von Dietrich et al.

Die Gleichungen nach Dietrich et al. enthalten zwei angepasste Ergun-
Konstanten A" und B’, deren Zahlenwerte vom Schwammtyp abhingig sind.
Fiir alle mikropordsen (nicht infiltrierten) Schwidmme gilt Gleichung 3.45, fiir
die infiltrierten Schwidmme Gleichung 3.46.

A - a? a

ﬁ=110-%—gf-uG+1,45-l)G—3‘,ga)-ué 345
L 16 - Eges 4 . Eges

Aptr Ng - aéeo Pc * Ageo

=106-—3-u6+1,27-—3-ué 3.46
L 16 - £5es 4 Eges
Allgemein ldsst sich daher schreiben:

A - a? a
Ptr — ,.7’6 Zeo ‘ug +B"pG égeo -ué
L 16 ¢ Eges 4’ ° Eges 788

Mit den Konstanten:

2
a
¢, = A1 tgeo 7.89
16 - £5¢s
, PG a
C,=B - 3% 7.90
4 Eges
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A 8.2 Korrelation von Engel
Die Korrelation nach Engel fiir den trockenen Druckverlust lautet:
Apy € PG - UG )

I _g'ageo'wzcz'ug 7.91

Fiir die Korrelation nach Engel wird daher in erster Ndherung nur der quadra-
tische Term der Korrelation nach Dietrich et al. betrachtet. Hier gilt:

5 Pc * Ageo
C2 = § . S(A)I‘T 7.92

Durch Kombination von Gleichung 7.90 mit Gleichung 7.92 erhélt man:

E Pc * Ageo Pc " Ageo
> e~ B ——— 7.93
8 53‘65 4 . 8565
I 1,65
¢~=2-B'-¢g 7.94

Dies ist aufgrund der unterschiedlichen verwendeten Porosititen wiederum
nur in erster Nidherung korrekt.
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A 8.3 Korrelation von Macékowiak

Die Korrelation nach Mackowiak postuliert eine Abhéngigkeit des Reibungs-
beiwertes von der Gasgeschwindigkeit, die sich durch Umformung der
Konstanten ebenfalls aus der Korrelation nach Dietrich et al. ermitteln lésst.
Fiir den trockenen Druckverlust gibt Mackowiak folgende Gleichung an:

Aptr _ g(uG) . ageo 2

T = ¢ 58 * P UG 3.9

Hierfiir wird die Gleichung nach Dietrich et al. wie folgt verwendet:

Ap, ¢y
Lr=(%+cz>-u§ 7.95

Durch Vergleich der Koeffizienten aus den Gleichungen 3.9 und 7.95 erhilt
man:

uz) a A - a? - a
E( G) . g:o - pg =_.nG geo + B’ .pG égeo 796
6 £ Uc 16 &g 4 Eges
Ug) a a A ‘a B’
&( G). ggo-pa=$- iy _.M+_ 7.97
6 £ Eges 16 u; - pe¢ 4
A6 + B’ 0 7.98
$We) ~ 7o 16 4 '

Dabei ist aufgrund der unterschiedlichen verwendeten Porosititen die Glei-
chung wiederum nur in erster Ndherung exakt. Die erhaltene Form entspricht
der von Mackowiak vorgegebenen Form fiir den Reibungsbeiwert des Druck-
verlustes:

Cs
=—+4C 7.99
§(ug) Reg + (4
6
C.~A - — 7.100
3 16
6
~ B’ . — 7.101
C, 7
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A 8.4 Korrelation von Billet und Schultes

Fiir die Korrelation von Billet und Schultes kann einem @hnlichen Vorgehen
gefolgt werden wie fiir die Korrelation von Mackowiak. Auf die Bestimmung
des Reibungsbeiwertes nach Gleichung 3.17 wird aufgrund der unterschiedli-
chen Abhidngigkeit von der Gasgeschwindigkeit zu der Korrelation von
Dietrich et al. verzichtet. Die Gleichung fiir den Druckverlust von Billet und
Schultes lautet:

Aptr _ f(ug) 1 Qgeo 2

I = > ‘C—K'?'pc'uG 3.15

Hierfiir wird die Gleichung nach Dietrich et al. wie bei der Herleitung fiir die
Korrelation von Mackowiak verwendet:

Ap; ¢y
Lr=<g+cz)-u§ 7.95

Durch Vergleich der Koeffizienten aus den Gleichungen 3.15 und 7.95
erhilt man:

u:) a A’ - a? ‘a
5( G). g:o g =_.776 %eo +B"pG égeo 7102
2-Cx & U 16 &gp 4 Ejes

(ug) A" 2 + B’ 2 C 7.103
$ue) ~ | pom 16 4] "x ‘

Dabei ist aufgrund der unterschiedlichen verwendeten Porosititen die Glei-
chung wiederum nur in erster Ndherung exakt. Die erhaltene Form entspricht
nur in etwa der von Billet und Schultes vorgegebenen Form fiir den Rei-
bungsbeiwert des Druckverlustes. Es 14dsst sich schreiben:

Cs
-5 4 7.104
§(ug) ReG+ 6
C-~ A 2 C 7.105
5T 16 K '
2
Ca%B’-Z-CK 7.106
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A9 Methodik zur Bestimmung der Verweilzeitverteilung

A 9.1 Vorgehensweise zur Anpassung des Dispersionsmodells an
die Messdaten

Zunichst wird ein Dispersionsmodell nach Gleichung 3.61 durch Variation
der Péclet-Zahl und der mittleren Verweilzeit an die gemessenen und auf die
maximale Leitfahigkeit normierten Sprungantworten der leeren Kolonne
angepasst. Mit den so ermittelten Parametern wird die differentielle Verweil-
zeitverteilung der leeren Kolonne berechnet. Fiir den Schwamm wird mit
Startwerten fiir Péclet-Zahl und mittlere Verweilzeit ebenfalls eine differenti-
elle Verweilzeitverteilung berechnet. Diese beiden diskreten Verteilungen
werden miteinander gefaltet und anschlieBend durch Summation die Sum-
menfunktion der resultierenden Verteilung fiir das Gesamtsystem mit
Schwamm bestimmt. Diese Kurve kann nun durch Variation der Werte von
Péclet-Zahl und mittlerer Verweilzeit fiir den Schwamm an die gemessenen
und auf die maximale Leitfdhigkeit normierten Sprungantworten fiir das
Gesamtsystem angepasst werden. Das fiir diese Auswertung erforderliche
Matlab-Programm zur Anpassung von Péclet-Zahl und mittlerer Verweilzeit
ist schematisch im Folgenden beschrieben.

Da diese Auswertung voraussetzt, dass die Modelle fiir integrale und diffe-
rentielle Verweilzeitverteilung durch Differentiation bzw. Integration inei-
nander {iberfiihrbar sind und somit Gleichung 3.48 erfiillt ist, sollten die
verwendeten Formen des Dispersions-Modells diese Anforderung ebenfalls
erfiillen. In der Literatur findet man fiir die differentielle Verweilzeitvertei-
lung meist das von Levenspiel angegebene Modell nach Gleichung 3.64.
Delgado (2006) gibt in einem Review an, dass die integrale Verweilzeitvertei-
lung nach Gleichung 3.61 beschrieben werden kann, wohingegen fiir die
differentielle Form Gleichung 3.64 gelte. Diese ldsst sich allerdings nicht
geschlossen integrieren. Ebenfalls ist ersichtlich, dass sich die beiden diffe-
rentiellen Formen unterscheiden. Dies ist insbesondere fiir kleine Péclet-
Zahlen der Fall. Dabei weist die abgeleitete Gleichung 3.63 nach Smith eine
groBBere Schiefe auf als die Gleichung 3.64 nach Levenspiel. Fiir Werte nahe
der mittleren Verweilzeit, also /Pe/6 =~ v/Pe, und Verteilungen mit grofen
Péclet-Zahlen sind die Abweichungen zu der von Levenspiel angegebenen
Gleichung sehr gering. Dies ist fiir Systeme mit geringer Riickvermischung
wie die Messungen fiir die leere Kolonne der Fall. Fiir die Systeme mit
Schwamm ist jedoch ein deutlicher Unterschied zwischen den beiden Funkti-
onen vorhanden.
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Fiir eine konsistente Datenanalyse unter Verwendung sowohl der integralen
als auch der differentiellen Form des Modells ist es daher sinnvoll, die
Anpassung mit der von Smith angegebenen Gleichung fiir die Summenfunk-
tion und deren Ableitung (Gleichungen 3.61 bis 3.63) zu verwenden.

A 9.2 Beispiel fiir ein angepasstes Dispersionsmodell

1,2 . 0,25
0851050 Tochmamm=8-4S Elns_lc_:halten fh
= er Tracerzufuhr
1,0 A BL_17’8m3/(m2 h) PeSchwazmm=9’99 RPN Ngre
’ [k NG NV 0,20
0,8 - —— E,sangep
—_— Egem 1 0,15 B
W 0,6 - = Egem2 £
-------- Egem 3 011 O U]
0’4 i —— = Ceer
........ €5chwamm
0,05
0,2 - €405 ANJEP. ’
0,0 - v 0,00
0 30 40 50 60
Verweilzeit 7 in s
1,2 0,10
0851050 Toohwamm=10,18 Ausschalten
10 - B,=17,8m%¥(m2h) pe_, 209 der Tracerzufuhr:
’ - 0,08
084: ges ANGEP
e gem1 0,06 B
W 0,6 - gem 2 <
E ........ gem 3 0,04 ®
0,4 -E leer
: oooooooo Schwamm
: - 0,02
0,2 oes ANGEP
0,0 Fian Mol . i . T 0,00
0 20 40 60 80 100 120

Verweilzeit 7 ins

AbD. 7.8: Gemessene Summenverteilungen Egq,, des Gesamtsystems sowie das
an diese Messdaten angepasste Dispersionsmodell Eg.; in Summenform und
als differentielle Verteilung eges = €jper * €schwamm fiir den Einschalt- und
den Ausschaltvorgang der Tracerzufuhr. Man beachte die unterschiedlichen
Skalierungen der Verweilzeit-Achse.
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A 9.3 Matlab-Programm zur Anpassung des Dispersionsmodells

1 Start )

A 4

Berechnung
€per
v v v
Anpassung Anpassung Anpassung
Pe fur t, Pe, fur t,+0,1 Pe._ flr t,-0,1

Fehler-
meldung

Fehler-
meldung

( stopp ) BiplyS Bl ( stopp )

t=t,+0,2r

<

A 4

Fehler-

Anpassung Id
meldung

Pe fir t,

Fehler-
meldung

A
( Stopp )

Abb. 7.9: Fliefsschema des Hauptprogramms zur Anpassung der Parameter
des Dispersionsmodells fiir die Verweilzeitverteilung an die Messdaten. fq
bezeichnet die Fehlerquadratsumme der Anpassung im Unterprogramm.
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>
>
v v v
Berechnung Berechnung Berechnung
e, fir Pe, e, fir Pe,+A e fir Pe,-A
v v v
€y = 8" Cper €. =8 8y ec=e’e,
v v v
Ew=2X0,1¢e, E.=X0,1¢e, E.=X0,1e,
v v v
f0=2 [(EA-EK0)2 f0 =X [(E- 2K4)2 fge=X [(EA-EKJz
+(Eg-Ey) +(Eg-Ey.) +(Eg-Ey)
+(Ec-EKo): +(Ec-EK4): +(Ec-EK,):
+(Ex-E)] +(ExEv)] +(ExEe)]

Pe=Pe_+rA

ja
nein
Berechnun B
i P e.=e’e.
E(=X0,1¢e,

Abb. 7.10: Fliefisschema des Unterprogramms ,,Anpassung‘ zur Anpassung
der Péclet-Zahl des Dispersionsmodells fiir die Verweilzeitverteilung an die
Messdaten.
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A 10 Versuchsmethodik zum Stoffiibergang

A 10.1 Herleitung des logarithmischen Konzentrationsmittels zur
Bestimmung des NTUg fiir lineare Gleichgewichts- und
Betriebslinien

Die folgende Herleitung ist dem Buch von Bird et al. (2007) entnommen. Sie
dient der Losung des Integrals fiir den NTU,; in Gleichung 4.67. Zunichst
wird eine lineare Gleichung fiir die Betriebslinie hergeleitet. Bilanz um den
Kopf der Kolonne bis zur Hohe z (siehe Abb. 4.1):

Ny (Xoin —X)+Ng - (Y —Yous) =0 7.107

. N . . N, . _

YV =— - X+|V,s—— X.n|=C,- X+ C, 7.108
Ng Ng

Fiir das Gleichgewicht gilt das Henrysche Gesetz:
YV*=K-X 7.109
Damit ldsst sich fiir die treibende Konzentrationsdifferenz schreiben:
V"—V=K-X—(C,- X+C)=K-C)-X—-C, 7.110
Aus Gleichung 7.108 erhilt man:

X=—-—--= 7.111

Dieser Zusammenhang wird in Gleichung 7.110 eingesetzt:

-7 =(%-cy) [Y CZ] c—(K 1)17 K22
_ ! G G ? Cy ¢y 7.112
=C3Y+C4

Damit lésst sich das Integral 16sen:

aus aus

NTU _f ay _f ay
06 = J Y*_Y_ J C3Y+C4
emn _ emn 7113
1 l [CB'YauS+C4]
n

B C3 CB ) Yein + C4
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Das Argument des natiirlichen Logarithmus kann mit Gleichung 7.112
riicksubstituiert werden.

[C3 ) Yaus + C4] _ 1 (Y* B Y)aus

= =— In——— 7.114
C3 Yoin+Cy| G (V-7)

1
NTUOG == C_3 ln

Zur Bestimmung der Konstanten 1/C; kann folgende Uberlegung
verwendet werden:

Cs- Yaus +Cy = (Y* - Y)aus 7.115
C3 - Yoin+ Co=(Y"=7),, 7.116
Cs - (Yaus - Yein) = (Y* - Y)aus - (Y* - Y)ein 7.117
1 Yaus - Yein

— = - — — 7.118
Cg (Y* N Y)aus B (Y* B Y)ein

Damit ergibt sich fiir den NT U :

aus

dY
e _ o o 4.67
i Yaus - Yein (Y B Y)aus
- ~* % ~* % ) ln ~* ¥4
(Y B Y)aus B (Y B Y)ein (Y B Y)ein

A 10.2 Konzentrationsbestimmungen fiir Gas und Fliissigkeit

Das FTIR-Spektrometer von Typ Tensor 27 der Firma Bruker wurde mit einer
durchstromten Gaszelle von 20cm Linge versehen. Der Hintergrund wurde
mit CO,-freiem Gas gespiilt. Eine Kalibrierung der Messung nach dem
Lambert-Beerschen Gesetz aus der Peakfliche des Hauptpeaks bei Wellen-
zahlen von 2250-2400cm™ wurde vorgenommen (Beierlein, 2008). Dazu
wurde mit einem Massflowcontroller der Firma MKS (1-20ly/min) Stickstoff
3.0 und mit einem zweiten Massflowcontroller der Firma MKS (1-
10mly/min) CO, iiber den Mischer der Anlage in die Gaszelle dosiert. Ver-
schiedene Konzentrationen wurden eingestellt. Jeder Messpunkt wurde
mehrfach gemessen. Die Ergebnisse sind in Abb. 7.11 aufgetragen.
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Abb. 7.11: Kalibierungsmessungen sowie Validierungsmessungen zur CO,-
Konzentrationsbestimmung des Gases mit dem FTIR.

AnschlieBend wurden die Kalibrierdaten mit zwei weiteren Paarungen von
Massflowcontrollern iiberpriift. Dabei wurde zunichst der CO,-Gehalt der
Druckluft bestimmt, die mit dem Massflowcontroller der Firma Bronckhorst
(1,6-80m’x/h) dosiert wurde. Die verschiedenen Seitengas-Volumenstrome an
CO, wurden mit unterschiedlichen Massflowcontrollern zudosiert, zum einen
mit dem auch fiir die Versuche verwendeten Massflowcontroller der Firma
Brooks (0,1-1Ix/min), zum anderen mit dem bereits fiir die Kalibrierung
verwendeten Massflowcontroller der Firma MKS (2-20ly/min). Somit konn-
ten unterschiedliche Konzentrationen iiberpriift werden. Unterhalb von
3000ppm ist keine Abweichung von der Linearitit der Messungen zu be-
obachten, wie in Abb. 7.11 zu erkennen ist.

Alle Massflowcontroller wurden zuvor hinsichtlich ihrer Dosiergenauigkeit
tiberpriift. Hierzu wurde Stickstoff oder Luft in eine Druckzelle dosiert, in der
der Druckanstieg gemessen wurde. Die Durchflusszelle des FTIR-
Spektrometers wurde zunidchst mit dem Messgas gespiilt. Hierbei konnte
durch eine Mehrfachmessung iiberpriift werden, ob die Zelle vollstindig
gespiilt ist.

Fiir die Absorptionsversuche war eine Konzentrationsbestimmung der Nat-
ronlauge notwendig. Diese erfolgte mittels eines Titrierautomaten mit pH-
Sonde automatisiert direkt mit Imolarer Salzsdure bis zu einem pH-Wert
von pH =7.
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Fiir die Desorptionsversuche musste der CO,-Gehalt der Fliissigkeitsproben
bestimm werden. Dazu wurde auf eine in der DIN-Norm DIN EN ISO 9963-
1:1996-02 zur Bestimmung der Gesamt-Alkalinitit von Wasser festgelegte
Messmethode zuriickgegriffen, die fiir die Bestimmung des CO,-Gehaltes
ebenfalls geeignet ist (Handbuch der Analytischen Chemie, 1967). Dabei
muss die Probe zundchst mit O,Imolarer Natronlauge stabilisiert werden.
Diese ist stets frisch mit entgastem Wasser anzusetzen, so dass sie moglichst
kein CO, aus der Umgebungsluft absorbiert. Die Proben werden moglichst
gasblasenfrei mit einer Spritze gezogen und mit getauchter Kaniile in die
Vorlage aus Natronlauge verbracht. Dort findet die in Gleichung 4.53 ange-
gebene Umsetzung zum Carbonat statt. Die anschlieBende Titration mit
Imolarer Salzsdure bis zum ersten Endpunkt bei pH = 8,3 neutralisiert
zunichst die iiberschiissige Natronlauge nach Gleichung 7.119 und setzt die
Carbonat-Ionen zu Hydrogencarbonat-Ionen um nach Gleichung 7.120. Die
weitere Titration bis zum zweiten Endpunkt bei pH = 4,5 setzt das Hydro-
gencarbonat zu Kohlensdure um (Gleichung 7.121), die dann entsprechend
Gleichung 4.63 als CO, wieder entweicht. Die in der Probe enthaltene Menge
an CO, ergibt sich dann nach Gleichung 7.122 aus der Differenz der beiden
Titrationsvolumina.

CO, + 2 OH = C0% + H,0 4.53
NaOH + HCl = NaCl + H,0 7.119
CO% + HCl=CI' + HCO; (pH = 8,3) 7.120
HCO; + HCl = CI' + H,CO5 (pH = 4,5) 7.121
CO, + H,0 = H,CO; 4.63
Nco, = Cuetr (Vs,s - V4,5) 7.122

Zur Validierung dieser Messmethode wurden Messungen mit Natriumcarbo-
nat-L.osungen bekannter Konzentration durchgefiihrt, die eine sehr gute
Genauigkeit der Messung aufzeigten. Der Blindwert zur Titration von reiner
Natronlauge von pH = 8,3 nach pH = 4,5 zeigte eine vernachlidssigbar
kleine Konzentration, so dass Gleichung 7.122 im Rahmen der Messgenauig-
keit als exakt angesehen werden kann.
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A 10.3 Exemplarische Darstellung der Auswertung nach dem
Danckwerts-Plot

In Abb. 7.12 sind fiir die SiSiC-Schwiamme bei einer Berieselungsdichte die
Messreihen bei verschiedenen Konzentrationen aufgetragen, bei denen jeweils
der Gasbelastungsfaktor variiert wurde. Zu erkennen ist, dass die bei einer
Konzentration durchgefiihrten Messreihen jeweils in Relation zu den anderen
Messreihen bei allen Gasbelastungsfaktoren hohere oder niedrigere Werte fiir
den gasseitigen volumetrischen Stoffiibergangskoeffizienten liefern. Innerhalb
der Messreihen ist kein eindeutiger Einfluss des Gasbelastungsfaktors zu
erkennen. Dieses Verhalten zeigt die verschiedenen Benetzungszustinde, die
sich in den einzelnen Messreihen ausbilden konnen.

30
E881025
B,=5,8 m¥/(mz h) o
A b
20 1 2o o
é »
~ § F=
(5
m@ 10 1 v a e
o) A (0,17 Pa”
= < o 0,34 Pa’®
T, © 051 Pa%
® 0,68 Pa"°
o 0,85 Pa’®
v 1,02Pa"®
‘1 0 T T T T
0 200 400 600 800 1000
~ ~ ~ 05
PeK/ (P [0, kg Craorl )

Abb. 7.12: Messdaten in der Auftragung fiir den Danckwerts-Plot fiir die
SiSiC-Schwdamme bei einer Berieselungsdichte. Messreihen bei verschiedenen
Konzentrationen unter Variation des Gasbelastungsfaktors.

In Abb. 7.13 sind die zu den Messdaten gehorenden Regressionsgeraden nach
dem Danckwerts-Plot aufgetragen. Hierbei sind die geringen Bestimmtheits-
maBe R? zu beachten, die sich aus den unterschiedlichen Benetzungszustin-
den ergeben.
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Abb. 7.13: Danckwerts-Plot mit Regressionsgeraden fiir die Messdaten aus
Abb. 7.12.
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A 11 Validierung der Messmethoden fiir den Stoffiibergang

A 11.1 Daten fiir die Mellapak 250Y

Fiir die Validierungs-Messungen an der Mellapak 250Y sind im Folgenden
die Ergebnisse aufgetragen. Zunichst wurde die effektive Phasengrenzfliche

unter Vernachlédssigung des gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes bestimmt
(Abb. 7.14).

250
B= Mellapak 250Y VA
—@- 20,2 m3/(mzh) élgeo=250m2/m3
200 1 | _.a—- 14,8 m3/(mah)
v 8,9 m¥(meh)
E T
= 1907 B |
£ - 1
I= T
% 100 - h4 v
©
50 -
0 j T T T T
00 02 04 06 08 10 12
Fin Pa®®

Abb. 7.14: Ermittelte effektive Phasengrenzfliche unter Vernachldssigung des
gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes fiir die Mellapak 250Y bei verschie-
denen Berieselungsdichten und Gasbelastungsfaktoren. Fehlerbalken geben
die Standardabweichung aus Messungen bei verschiedenen Konzentrationen
der Natronlauge wieder.

Die Abweichungen der Messungen bei den einzelnen Konzentrationen vom
Mittelwert bei allen verwendeten Konzentrationen im Verhiltnis zu diesem
Mittelwert sind in Abb. 7.15 aufgetragen. Dabei entspricht a,rr dem Mittel-
wert der Messungen bei den verschiedenen Konzentrationen und gleichen
Betriebsparametern, wihrend ag.,, dem Messwert bei der jeweiligen Kon-
zentration entspricht. Diese Darstellung zeigt eine deutliche Abnahme der
ermittelten Phasengrenzfliche mit der Konzentration. Damit ist die Vernach-
lassigbarkeit des gasseitigen Widerstandes nicht gegeben und es wurde die
Auswertung nach dem Danckwerts-Plot bevorzugt (Abb. 7.16).
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Abb. 7.15: Verhidiltnis der Abweichung der gemessenen Phasengrenzfliche bei
einer Konzentration vom Mittelwert fiir alle Konzentrationen zu diesem Mit-
telwert fiir Messungen an der Mellapak 250Y. Auswertung unter Vernachliis-
sigung des gassseitigen Widerstandes.
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Abb. 7.16: Nach dem Danckwerts Plot ermittelte Werte fiir die effektive Pha-
sengrenzfliiche der Mellapak 250Y bei verschiedenen Berieselungsdichten und

Gasbelastungsfaktoren.

Der Vergleich der gasseitigen Stoffiibergangskoeffizienten mit verschiedenen
Literaturdaten ist in Abb. 7.17 dargestellt. Fiir den fliissigseitigen volumetri-
schen Stoffiibergangskoeffizienten erfolgt die analoge Auftragung in Abb.

7.18.
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Abb. 7.17: Vergleich der gemessenen Daten fiir den gasseitigen Stoffiiber-
gangskoeffizienten der Mellapak 250Y mit Literaturdaten von Spiegel und
Meier (1987) gemessen mit Destillationstestgemischen und Daten von Meier
et al. (1977) gemessen mit SO, und NH;, jeweils umgerechnet auf die Uber-
gangskomponente CO,.
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Abb. 7.18: Vergleich der gemessenen Daten fiir den fliissigseitigen volumetri-
schen Stoffiibergangskoeffizienten der Mellapak 250Y mit Literaturdaten von
Laso et al. (1995) gemessen mit der Desorption von O,, umgerechnet auf die
Ubergangskomponente CO.,.
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A 11.2 Daten fiir die Abweichung der Messungen bei verschiedenen
Konzentrationen vom Mittelwert fiir die Schwiamme

Fiir die Beurteilung der Vernachldssigbarkeit des gasseitigen Widerstandes
wurde die schon von Weimer (1997) vorgeschlagene und fiir die Mellapak
250Y im vorherigen Abschnitt angewandte Auftragung gewihlt. Hierbei
entspricht a,rr dem Mittelwert der Messungen bei den verschiedenen Kon-
zentrationen und gleichen Betriebsparametern, wéhrend age,, dem Messwert
bei der jeweiligen Konzentration entspricht. Zeigen diese Kurven eine deutli-
che Abnahme mit zunehmender Konzentration, so ist die Vernachlissig-
barkeit des Stoffiibergangswiderstandes nicht mehr gegeben. Ein eindeutiger
Trend ist in keiner der folgenden Auftragungen zu erkennen.
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E 881025
8,,,=476m?/m?
-1,0 . . . . .
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2
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Abb. 7.19: Relative Abweichung der gemessenen Phasengrenzfliiche bei einer
Konzentration vom Mittelwert fiir alle Konzentrationen fiir Messungen an den
Schwdmmen aus SiSiC bei verschiedenen Berieselungsdichten. Auswertung
unter Vernachldssigung des gasseitigen Widerstandes. Die einzelnen Kurven
bei einer Berieselungsdichte stellen die verschiedenen Gasbelastungsfaktoren
dar.
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Abb. 7.20: Relative Abweichung der gemessenen Phasengrenzfliiche bei einer
Konzentration vom Mittelwert fiir alle Konzentrationen fiir Messungen an den
Schwdammen aus SiSiC bei der hochsten Berieselungsdichte fiir die zwischen-
durch ausgebaute und nicht ausgebaute Packung. Auswertung unter Vernach-
ldssigung des gasseitigen Widerstandes. Die einzelnen Kurven bei einer Berie-

selungsdichte stellen die verschiedenen Gasbelastungsfaktoren dar.
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Abb. 7.21: Relative Abweichung der gemessenen Phasengrenzfliiche bei einer
Konzentration vom Mittelwert fiir alle Konzentrationen fiir Messungen an den
Schwdmmen aus Silikat bei verschiedenen Berieselungsdichten. Auswertung
unter Vernachldssigung des gasseitigen Widerstandes. Die einzelnen Kurven
bei einer Berieselungsdichte stellen die verschiedenen Gasbelastungsfaktoren

dar.
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Abb. 7.22: Relative Abweichung der gemessenen Phasengrenzfliiche bei einer
Konzentration vom Mittelwert fiir alle Konzentrationen fiir Messungen an den
Schwdmmen aus OBSiC bei verschiedenen Berieselungsdichten. Auswertung
unter Vernachldssigung des gasseitigen Widerstandes. Die einzelnen Kurven
bei einer Berieselungsdichte stellen die verschiedenen Gasbelastungsfaktoren
dar.
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A 12 Erginzende Versuchsergebnisse

A 12.1 Flussigkeitsinhalt
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Abb. 7.23: Vergleich der Abhebemethoden fiir den statischen Fliissigkeitsin-
halt (Pfister, 2009). Die Elemente oberhalb des untersten Elements werden
entweder einzeln oder als gesamter Stapel abgehoben.
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Abb. 7.24: Gesamter Fliissigkeitsinhalt fiir Packungen mit 200mm Hohe aus

verschiedenen Schwammtypen bei konstanter Berieselungsdichte als Funktion
der Gasbelastung.
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Abb. 7.25: Feuchter Druckverlust fiir die verschiedenen Schwammtypen bei
konstanter Berieselungsdichte und Packungshohe als Funktion des Gasbelas-
tungsfaktors.
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Abb. 7.26: Gesamter Fliissigkeitsinhalt fiir Packungen mit 200mm Hohe aus
verschiedenen Schwammtypen bei konstanter Berieselungsdichte als Funktion
der Gasbelastung.
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Abb. 7.27: Feuchter Druckverlust fiir die verschiedenen Schwammtypen bei
konstanter Berieselungsdichte und Packungshohe als Funktion des Gasbelas-

tungsfaktors.
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A 12.2 Verweilzeitverteilung
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Abb. 7.28: Angepasste Werte fiir die auf die Packungslinge bezogene mittlere
Verweilzeit aus der Anpassung des Dispersionsmodells an die Sprungantwort
beim Ausschalten der Tracer-Zufuhr.
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Abb. 7.29: Verhdltnis aus gemessenem und berechnetem Wert fiir die Verweil-
zeit der verschiedenen Schwammtypen beim Einschalten der Tracer-Zufuhr.
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Abb. 7.30: Angepasste Werte fiir die Péclet-Zahl aus der Anpassung des Dis-
persionsmodell an die Sprungantwort beim Ausschalten der Tracer-Zufuhr.
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Abb. 7.31: Aus der Péclet-Zahl berechnete Dispersionskoeffizienten beim

Ausschalten der Tracer-Zufuhr.
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Abb. 7.32: Aus der Péclet-Zahl berechnete Dispersionskoeffizienten beim
Ausschalten der Tracer-Zufuhr im Verhdltnis zum Einschalten in vollstindiger
(oben) und detaillierter Darstellung (unten) als Funktion der Berieselungs-

dichte.
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Abb. 7.33: Aus der Péclet-Zahl berechnete Dispersionskoeffizienten beim
Ausschalten der Tracer-Zufuhr im Verhdltnis zum Einschalten in vollstindiger

(oben) und detaillierter Darstellung (unten) als Funktion der lokalen Ge-
schwindigkeit.
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A 12.3 Stoffiibergang
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Abb. 7.34 Gemessene effektive Phasengrenzfliiche fiir die Schwdmme aus
OBSiC (0 85 10 50) bei verschiedenen Berieselungsdichten als Funktion der
Gasbelastung. Auswertung unter Vernachliissigung des gasseitigen Wider-

standes. Linien dienen der optischen Fiihrung.
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Abb. 7.35: Gemessene effektive Phasengrenzfliiche fiir die Schwdmme aus
OBSiC (0 85 10 50) bei verschiedenen Berieselungsdichten als Funktion der
Gasbelastung. Auswertung nach dem Danckwerts-Plot. Linien dienen der

optischen Fiihrung.
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Abb. 7.36: Gemessene effektive Phasengrenzfliiche fiir die Schwimme aus
Silikat (L 91 10 100C) bei verschiedenen Berieselungsdichten als Funktion der

Gasbelastung. Auswertung unter Vernachldssigung des gasseitigen Wider-
standes. Linien dienen der optischen Fiihrung.
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Abb. 7.37:Gemessene effektive Phasengrenzfliiche fiir die Schwdmme aus
Silikat (L 91 10 100C) bei verschiedenen Berieselungsdichten als Funktion der

Gasbelastung. Auswertung nach dem Danckwerts-Plot. Linien dienen der
optischen Fiihrung.
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Abb. 7.38: Gemessener gasseitiger Stoffiibergangskoeffizient fiir die Schwdm-
me aus OBSiC (O 85 10 50) bei verschiedenen Berieselungsdichten als Funk-
tion der Gasbelastung. Auswertung nach dem Danckwerts-Plot. Linien dienen
der optischen Fiihrung.
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Abb. 7.39: Gemessener gasseitiger Stoffiibergangskoeffizient fiir die Schwdm-
me aus Silikat (L 91 10 100C) bei verschiedenen Berieselungsdichten als
Funktion der Gasbelastung. Auswertung nach dem Danckwerts-Plot. Linien
dienen der optischen Fiihrung.
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Abb. 7.40: Gemessener (fliissigseitiger Stoffiibergangskoeffizient fiir die
Schwdmme aus OBSiC (O 85 10 50) bei verschiedenen Berieselungsdichten
als Funktion der Gasbelastung. Auswertung nach dem Danckwerts-Plot. Li-
nien dienen der optischen Fiihrung.
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Abb. 7.41: Gemessener (fliissigseitiger Stoffiibergangskoeffizient fiir die
Schwimme aus Silikat (L 91 10 100C) bei verschiedenen Berieselungsdichten
als Funktion der Gasbelastung. Auswertung nach dem Danckwerts-Plot. Li-
nien dienen der optischen Fiihrung.
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Abb. 7.42: Effektive Phasengrenzfliiche als Funktion des Gasbelastungsfaktors
bei verschiedenen Berieselungsdichten. Auswertung unter Vernachldssigung
des gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes. Messreihen mit Ausbau der
Schwimme vom Typ E 88 10 25. Korrektur mit dem Kontaktwinkel. Fehler-
balken geben die Standardabweichung wieder. Linien dienen der optischen

Fiihrung.
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Abb. 7.43: Effektive Phasengrenzfliiche als Funktion des Gasbelastungsfaktors
bei verschiedenen Berieselungsdichten. Auswertung nach dem Danckwerts-
Plot. Messreihen mit Ausbau der Schwimme vom Typ E 88 10 25. Korrektur
mit dem Kontaktwinkel. Linien dienen der optischen Fiihrung.
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Abb. 7.44: Gasseitiger Stoffiibergangskoeffizient als Funktion des Gasbelas-
tungsfaktors bei verschiedenen Berieselungsdichten. Auswertung nach dem
Danckwerts-Plot. Messreihen mit Ausbau der Schwdamme vom Typ E 88 10 25.

Korrektur mit dem Kontaktwinkel. Linien dienen der optischen Fiihrung.
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A 13 Vergleichsdiagramme fiir den Stoffiibergang
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Abb. 7.45: Vergleichsdiagramme fiir die ermittelten Phasengrenzflichen der
Schwdmme aus SiSiC (E 88 10 25). Werte unter Vernachldssigung des gassei-
tigen Stoffiibergangswiderstandes (graue Dreiecke) und Werte fiir die Aus-
wahl nach dem Danckwerts-Plot fiir die hochste Berieselungsdichte (weifie

Rauten).
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Abb. 7.46: Ergdnzende Vergleichsdiagramme zu Abb. 4.16 fiir die ermittelten
Phasengrenzflichen aller Schwimme. Werte unter Vernachliissigung des
gasseitigen Stoffiibergangswiderstandes. Dreiecke: SiSiC, Rauten: OBSiC,
Kreise: Silikat.
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Abb. 7.47: Vergleichsdiagramme fiir die ermittelten Phasengrenzflichen aller
Schwimme. Werte nach dem Danckwerts-Plot. Dreiecke: SiSiC, Rauten: OB-

SiC, Kreise: Silikat.
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A 13.2 Gasseitiger Stoffiibergang
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Abb. 7.48: Vergleichsdiagramme fiir den gasseitigen Stoffiibergangskoeffizien-
ten der Schwimme aus SiSiC ergiinzend zu Abb. 4.18. Werte fiir die Auswahl
nach dem Danckwerts-Plot fiir die hochste Berieselungsdichte.
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Abb. 7.49: Vergleichsdiagramme fiir den gasseitigen Stoffiibergangskoeffizien-
ten aller Schwimme erginzend zu Abb. 4.18. Werte nach dem Danckwerts-
Plot zugehorig zu den effektiven Phasengrenzflichen aus Abb. 7.47. Dreiecke:
SiSiC, Rauten: OBSiC, Kreise: Silikat.
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A 13.3 Fliissigseitiger Stoffiibergangskoeffizient
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Abb. 7.50: Vergleichsdiagramme erginzend zu Abb. 4.20 fiir den fliissigseiti-
gen Stoffiibergangskoeffizienten der Schwimme aus SiSiC. Werte zugehorig zu

den effektiven Phasengrenzfldichen aus Abb. 7.46.
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Abb. 7.51: Vergleichsdiagramme erginzend zu Abb. 4.20 fiir den fliissigseiti-
gen Stoffiibergangskoeffizienten aller Schwdimme. Werte zugehorig zu den
effektiven Phasengrenzflichen aus Abb. 7.46. Dreiecke: SiSiC, Rauten: OB-
SiC, Kreise: Silikat.
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In der vorliegenden Arbeit wurden keramische Schwamme hinsichtlich ihrer
Anwendbarkeit als Kolonneneinbauten grundlegend charakterisiert. Ziel der
Arbeit war es ebenfalls zu Uberprifen, ob das Verhalten der Schwamme mit
fir herkdmmliche Kolonneneinbauten entwickelten Korrelationen beschrie-
ben werden kann. Variationsparameter der Schwamme waren Porengréie,
Porositat und Packungselementhéhe.

In morphologischen Untersuchungen wurde die geometrische Oberflache als
charakteristische Lange bestimmt. FlUssigkeitsinhalt, feuchter Druckverlust
und Betriebsbereich sowie die Verweilzeitverteilung der Flissigphase wurden
als Charakteristika der Fluiddynamik bei der mehrphasigen Durchstrémung im
Gegenstrom experimentell ermittelt. Ebenso waren fir die StoffUbergangsleis-
tung die effektive spezifische Phasengrenzflache sowie die gas- und flUssig-
seitigen Stofflibergangskoeffizienten Teil der Arbeit.
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